Anregung, Propagation, Interferenz, Photoemission: Oberflächenplasmonpolaritonen in zeitaufgelöster Photoelektronenemissionsmikroskopie unter senkrechtem Lichteinfall by Kahl, Philip
Anregung, Propagation, Interferenz, Photoemission:
Oberflächenplasmonpolaritonen in zeitaufgelöster
Photoelektronenemissionsmikroskopie
unter senkrechtem Lichteinfall
Dissertation
genehmigt von der
Fakultät für Physik
Universität Duisburg-Essen
zur Erlangung des Grades
Doktor der Naturwissenschaften
(Dr. rer. nat.)
von
Philip Alexander Kahl
aus Duisburg
Gutachter:
Prof. Dr. Frank-J. Meyer zu Heringdorf
Prof. Dr. Harald Giessen
Tag der Einreichung: 29.03.2016
Tag der Disputation: 10.10.2016

(c) Philip Kahl 2016
Stichworte:
zeitaufgelöste Photoemissionselektronenmikroskopie, Oberflächenplasmonpolariton, senkrech-
ter Lichteinfall
Keywords:
time resolved photoemission electron microscopy, surface plasmon polariton, normal incidence
light
Hiermit versicher ich, dass ich die vorliegende Arbeit selbstständig und nur unter Verwendung
der angegebenen Hilfsmittel angefertigt habe. Alle wörtlich oder inhaltlich übernommenen Stel-
len habe ich als solche gekennzeichnet.

„We’ve always defined ourselves by the ability to overcome the impossible. And we
count these moments. These moments when we dare to aim higher, to break barriers,
to reach for the stars, to make the unknown known. We count these moments as our
proudest achievements. But we lost all that. Or perhaps we’ve just forgotten that we
are still pioneers. And we’ve barely begun. And that our greatest accomplishments
cannot be behind us, because our destiny lies above us.“
INTERSTELLAR
Kurzfassung
Kurzfassung
Die vorliegende Arbeit beinhaltet Untersuchungen von Oberflächenplasmonpolaritonen. Dabei
handelt es sich um quantisierte Oszillationen der Elektronendichte an Metalloberflächen, die
sich in Form elektromagnetischer Wellen entlang der Oberflächen fortbewegen. Zur Beobach-
tung dieser Wellen wird die Methode der zeitaufgelösten Photoemissionselektronenmikroskopie
in senkrechter Lichteinfallsgeometrie verwendet. Mit Hilfe ultra-kurzer Laserpulse, die senk-
recht zur Oberfläche einfallen, werden Oberflächenplasmonen zuerst an Gittern als Wellenpakete
angeregt. Ihr Zustand, wie zum Beispiel ihre Schwerpunktsposition oder ihre Intensitätsvertei-
lung, wird von absichtlich zeitverzögert ankommenden Laserpulsen abgefragt. Durch die Über-
lagerung der elektrischen Felder der Laserpulse und der Plasmonenpakete kommt es zur nicht-
linearen Photoemission von Elektronen aus dem Metall. Diese Elektronen werden vom elektro-
magnetischen Linsensystem eines Elektronenmikroskops auf eine Vielkanalplatte gelenkt.
Die Anregung von SPPs an Gittern in Abhängigkeit der Polarisation der anregenden Laserpulse
und der Anzahl der Gitterstriche wird untersucht und dabei werden die Polarisationsabhängig-
keit der abfragenden Laserpulse für den Photoemissionskontrast der SPP-Pakete und die Ver-
breiterung des SPP-Signals im PEEM durch die Abfrage behandelt. Es wird gezeigt, dass die
longitudinale Komponente des elektrischen Feldes der Plasmonen maßgeblich für den Photo-
elektronenkontrast verantwortlich ist. Bei der Beobachtung der Propagation von Oberflächen-
plasmonpolaritonen werden Gruppen- und Phasengeschwindigkeiten bestimmt, deren Werte na-
he der Lichtgeschwindigkeit liegen. Auch kann die Bildung einer transienten, stehenden Welle
zwischen entgegengesetzt propagierenden Plasmonenpaketen, sowie die Interferenz orthogona-
ler Plasmonen beobachtet werden. Ein weiteres Experiment zeigt eine “plasmonische Strahltei-
lung” und eine Reflexion von SPPs um 90◦ in der Ebene.
Mittels speziell strukturierter Gitter, zum Beispiel in Form von Halb- und Vollkreisen, werden
Oberflächenplasmonen fokussiert und erreichen dabei bis zu dem Vierfachen ihrer Feldstärken.
Dadurch können Elektronen ohne Anwesenheit eines externen elektrischen Feldes genügend
Energiequanten aus dem plasmonischen Feld aufnehmen, um die Energiebarriere zum Vakuum
zu überwinden. In den Spektren der sogenannten “plasmo-emittierten” Elektronen findet man
Emissionsplateaus deren Abstand Vielfache der gequantelten Plasmonenenergie entsprechen,
konkret dem Drei-, Vier- und Fünffachen.
Des Weiteren werden sogenannte kurzreichweitige Plasmonen in dünnen plasmonischen Mate-
rialien untersucht. Ihre Wellenlänge beträgt nur einem Bruchteil der Wellenlänge der anregenden
Laserpulse und sie propagieren mit wesentlich kleineren Phasen- und Gruppengeschwindigkei-
ten von nur etwa einem Fünftel der Lichtgeschwindigkeit. An Kreisstrukturen wird eine Fokus-
sierung der kurzreichweitigen Plasmonen auf ein Siebtel der Laserpuls-Wellenlänge erreicht.
Als kleiner Ausblick wird die Spin-Bahn-Wechselwirkung der kurzreichweitigen Plasmonen an
spiralförmigen Strukturen untersucht.
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Abstract
Abstract
This work contains investigations on surface plasmon polaritons. These are quantized oscillati-
ons of the electron density inside a metal, which propagate in form of electromagnetic waves
across its surface. The observations are made by time-resolved photoemission electron micros-
copy in a normal incidend light geometry. Using ultra short laser pulses, which impinge normal
to the surface, surface plasmon wave packages are excited at gratings. Their state, e.g., the center
position or their intensity distribution, is then probed by intentionally delayed arriving laser pul-
ses. The superposition of the electric fields of the laser pulses and the plasmon packages enables
non-linear photoemission of electrons from the metal. The emitted electrons are then deflected
by the electromagnetic lens system of an electron mircoscope onto a multichannel plate.
The excitation of surface plasmons at gratings is invesitagated regarding the dependence of the
exciting laser pulse polarisation and number of grating slits. The polarisation dependence of the
proping laser pulse and the broadening effect of the probing of the SPP-related PEEM signal is
determined. It is shown that mainly the longitudinal component of the electric field is responsi-
ble for the photoelectron contrast.
The observations of propagating surface plasmon polaritons are used to determine the group and
phase velocities of these waves, which are close to the speed of light.
The formation of a transient standing wave between counter-propagating plasmon packages and
the interference of perpendicular propagating plasmons are observed as well. Another experi-
ment demonstrates “plasmonic beam splitting“ and a reflection of SPPs by 90◦ in the surface
plane.
Using particulary designed gratings in form of half and full circles, focussing of surface plas-
mons with field ampflifications by a factor of up to four can be achieved. In these cases, even
without the presence of an external electric field electrons can absorb sufficient energy quanta
from the plasmonic field to overcome the vacuum energy barrier for emission. The energetic
spectrum of the ”plasmo-emitted“ electrons shows plateaus separated by multiples of the quan-
tized plasmon energy, specifically multiples of three, four and five.
Further, so-called short range plasmons in thin plasmonic materials are invesitagated. Their wa-
velength is only a fraction of the exciting laser light wavelength and they propagate with signi-
ficantly smaller phase and group velocities of only about a fifth of the speed of light. Focussing
short range plasmons down to a seventh of the laserpulse wavelength is accomplished at circular
structures.
As a perspective, the spin orbit coupling of short range plasmons at spiral-like structures is in-
vesitagated.
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Kapitel 1
Motivation
Die Wichtigkeit und die Brisanz der Erforschung und Entwicklung neuer Technologien im Be-
reich der Photonik ist schon alleine daran zu erkennen, dass das vergangene Jahr 2015 von der
UN-Generalversammlung als “Internationales Jahr des Lichts und der lichtbasierten Technolo-
gien” ausgerufen wurde. Ein grundlegender, physikalischer Effekt auf dem solche (zukünftigen)
Technologien basieren könnten, ist der Effekt, Licht an metallische Oberflächen bzw. Metall-
Dielektrikum-Grenzflächen zu binden. Es ist unter bestimmten Umständen möglich Licht derart
auf eine metallische Grenzfläche zu scheinen, dass dabei quantisierte Schwingungen des Elek-
tronengases, sogenannte Oberflächenplasmonpolaritonen angeregt werden. Der Verschiebung
der Ladungsträger folgt ein elektromagnetisches Feld, ähnlich dem des Lichtes. Dadurch, dass
die Ladungsträger aber nur an der Oberfläche des Metalls verschoben werden, kann sich diese
Lichtmode nur innerhalb der Oberfläche, wellenartig ausbreiten.
Darüber hinaus sind die physikalischen Eigenschaften von Oberflächenplasmonpolaritonen
durchaus vergleichbar mit denen von ’freiem’ Licht. Sie bewegen sich fast mit Lichtgeschwin-
digkeit fort und können, wie in dieser Arbeit gezeigt wird, reflektiert, fokussiert und gestreut
werden. Sie haben außerdem noch eine für diese Arbeit wichtige Gemeinsamkeit mit Photonen,
sie können Elektronen aus der metallischen Oberfläche austreten lassen, zeigen also einen Licht-
elektrischen Effekt. Ein Schwerpunkt dieser Arbeit liegt eben in diesem experimentellen Befund,
für den sich während der Messungen zu dieser Arbeit der Begriff Plasmo-Emission, in Analogie
zur Photo-Emission, eingeprägt hat und im Folgenden auch verwendet wird.
Zugegeben, diese Art des Lichtes ist keine Entdeckung der Neuzeit, da dessen mathemati-
sche Beschreibung auf die, von James Clerk Maxwell bereits 1864 aufgestellten, Maxwell-
Gleichungen zurück geht. Allerdings hat die wissenschaftliche Entwicklung der letzten Jahr-
zehnte Methoden hervorgebracht, die die qualitative und quantitative Untersuchung und vor al-
lem die Visualisierung von Oberflächenplasmonen ermöglichen. Oberflächenplasmonen teilen
nicht alle Eigenschaften des Lichts. Ein entscheidender Unterschied zu Licht ist, dass sie nicht
durch das sogenannte Beugungslimit des Lichtes [1, 140] beschränkt sind. Das bedeutet, dass
sie in Strukturen existieren können, deren räumliche Abmessungen kleiner als die Wellenlänge
der Oberflächenplasmonen [9, 145] sind. So können die eingangs erwähnten neuen Technolo-
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gien diese Freiheit in Kombination mit der Mikro- und Nanoelektronik nutzen, um besonders
hochfrequente Schaltungen zu entwickeln [8]. Erste Transistoren mit Plasmonen sind schon rea-
lisiert worden [30] und kürzlich auch plasmonische Addierer und Logik-Schaltungen [19]. Ein
weites Anwendungsgebiet von Plasmonen ist die plasmonische Sensorik [63, 158]. Durch eine
Verschiebung der Plasmonenresonanzen können kleinste Mengen von Atomen und Molekülen
[4] und sogar biologische Spuren [5] nachgewiesen werden. Dies stößt besonders in der Chemie
und Medizin auf großes Interesse. Das Interesse der Forschung an Oberflächenplasmonen zeigt
sich deutlich an der Anzahl der Publikationen zu diesem Thema. Diese steigt seit Anfang der
90er Jahre exponentiell an und erreichte Ende 2011 einen Stand von 6000 Veröffentlichungen
pro Jahr und liegt damit noch über der Zahl der Veröffentlichungen zum Thema Graphen [130].
Zahlreiche Veröffentlichungen beschäftigen sich mit den Möglichkeiten der Untersuchung von
Oberflächenplasmonen und es gibt dafür mittlerweile einige direkte und indirekte Methoden.
Zu den Häufigsten zählen: Scanning Nearfield Optical Microscopy (z. Dt. “rasternde Nahfeld-
mikroskopie”, Abk.: SNOM od. NSOM) [7, 91, 101, 134], Leakage Radiation Microscopy
(z. Dt. “Leckstrahlungs-Mikroskopie”, Abk.: LRM) [38, 39, 72, 119], Electron Energy Loss
Spectroscopy (z. Dt. “Elektronen Energieverlust Spektroskopie“, Abk.: EELS) [24, 44, 77, 94],
Surface-Enhanced Raman Scattering / Spectroscopy, z. Dt. ”Oberflächenunterstützte Raman-
Streuung/Spektroskopie“, Abk.: SERS) [40, 52, 74], Fluoreszenz-Mikroskopie [67, 76] und
Photoemissionselektronenmikroskopie (Abk.: PEEM). Alle Methoden haben Vor- und Nach-
teile, die bei der jeweiligen experimentellen Fragestellung abzuwägen sind.
Die in dieser Arbeit vorgestellten Experimente sind PEEM-Messungen und wurden an einem
spektroskopischen Niederenergie-Elektronenmikroskop durchgeführt. Bei der Photoemissions-
elektronenmikroskopie werden die von Oberflächenplasmonpolaritonen aus der metallischen
Oberfläche emittierten Elektronen mittels eines elektromagnetischen Linsensystems auf einem
Leuchtschirm abgebildet. Zur Anregung der Oberflächenplasmonen benutzt man ultrakurze La-
serpulse, z.B. eines Titan:Saphir-Lasers (Ti:Saphir-Laser). Diese Pulse können durch relativ
einfache Optik-Aufbauten in zwei identische Teilstrahlen aufgespalten werden, welche unter-
schiedliche Wegstrecken bis zur Probe zurücklegen und diese dadurch zeitlich zueinander ver-
zögert erreichen. So realisiert man sogenannte Pump-Probe-Messungen, bei denen der eine Puls
das Oberflächenplasmon anregt (Pump) und der andere, spätere Puls, dessen Zustand abfragt
(Probe). Diese Methode hat sich in der Vergangenheit als sehr effektiv für die Beobachtung der
Propagation von Oberflächenplasmonen gezeigt [33, 95, 98, 113]. Eine der Schwächen dieser
Methodik war allerdings, dass es dabei durch den streifenden Lichteinfall zur einer Schwebung
zwischen dem Oberflächenplasmon und dem Laserlicht kommt. Wird diese Tatsache außer acht
gelassen, verleiten die Messdaten zu intuitiven, aber falschen Interpretation. Was auf diesen Mi-
kroskopiebildern zu sehen ist, entspricht nicht dem Oberflächenplasmon, sondern ist ein von
Oberflächenplasmon und Laserlicht gebildetes Moiré-Muster [3, 34, 126]. Eigenschaften der
Plasmonen können zwar dennoch aus den Messdaten extrahiert werden, es bedarf dafür jedoch
14
umständlicher Rechnungen [27].
Seitdem Ende 2010 die Methode der Beleuchtung unter senkrechten Lichteinfall bei PEEM-
Messungen von Oberflächenplasmonen entwickelt wurde, besteht diese Problematik nicht mehr.
Bei dieser Beleuchtungsgeometrie kommt es nicht zu einer Schwebung zwischen Plasmon und
Laserlicht und die Eigenschaften der Oberflächenplasmonen (wie z.B. Wellenlänge, Phasen- und
Gruppengeschwindigkeit) können direkt gemessen werden [85, 86]. Mikroskopie-Bilder, die in
dieser Art aufgenommen werden, lassen intuitiv richtige Rückschlüsse auf die Plasmonen zu,
auch wenn es dennoch einige Besonderheiten dieser Messmethode zu beachten gibt (z.B. die
Mittlung der Bilder über die Zeitspanne der Belichtung, die viel größer ist als die Zeitskalen auf
denen sich die Plasmonenprozesse abspielen).
Diese Arbeit baut auf dieser Methodik auf und benutzt sie um weitergehende Untersuchung
zur Anregung, Propagation, Interferenz, und Photoemission von Oberflächenplasmonpolarito-
nen anzustellen. Velten et al. haben gezeigt, dass man die Propagation eines Lichtpulses durch
eine mit Wasser gefüllten Cola-Flasche in einer Art ”Super-Zeitlupe“ beobachten kann, wenn
man einen erheblichen experimentellen Aufwand betreibt [162]. Um so ähnlich SPPs bei der
Propagation zu beobachten bedarf es nicht weniger an Aufwand. Zusätzlich zur Zeitauflösung
im Attosekundenbereich muss eine räumliche Auflösung von weniger als zehn Nanometern er-
reicht werden. Eine solche Auflösung haben nur Elektronenmikroskope, deren Betrieb wieder
eine Reihe von Vorbereitungen mit sich bringt. Die Probe muss vor der Messung in mehrschrit-
tigen Verfahren aufwendig präpariert, dann in das Ultrahochvakuum (UHV) des Mikroskops
eingeschleust und dort eventuell noch weiter präpariert werden. Die Justage des Mikroskops
und des Lasers erfordern Sorgfalt, Erfahrung und vor allem Geduld. Ganze Messreihen auf-
zunehmen dauert manchmal mehrere Stunden und produziert eine große Menge an Daten, die
aufbereitet werden müssen. Der große Aufwand dieser Methode wird jedoch mit besonders an-
sehnlichen Messdaten belohnt, welche so mit kaum einer anderen Messmethode aufgenommen
werden können. Nicht nur deshalb ist sie für die Bearbeitung der Fragestellungen dieser Arbeit
das Mittel der Wahl.
15

Kapitel 2
Theoretische Grundlagen
In diesem Kapitel soll kurz auf die theoretischen Grundlagen dieser Arbeit eingegangen wer-
den. Zunächst wird erläutert was Oberflächenplasmonen sind und danach werden ihre physika-
lischen Eigenschaften beschrieben. Dann folgt der zweite Teil über den physikalischen Effekt
der Photoemission und wie mit Hilfe der Photoemissionselektronenmikroskopie Oberflächen-
plasmonpolaritonen beobachtet werden können. Dieses Kapitel ist bewusst kurz gehalten, da die
behandelten Themen hinlänglich bekannt sind und in einschlägigen Lehrbüchern nachgelesen
werden können.
2.1 Oberflächenplasmonpolaritonen (SPPs)
Der in diesem Kapitel gewählte Ansatz zur Beschreibung von Oberflächenplasmonen ist stark
angelehnt an den von Zahng et al. Gewählten [179] und an das Kapitel 2 des Lehrbuchs von
Stephan A. Maier [109].
Mit dem Begriff Oberflächenplasmonpolariton (engl. surface plasmon polariton, Abk. SPP) be-
zeichnet man in der Regel eine elektromagnetische Welle die entlang einer Grenzschicht zwi-
schen einem Metall und einem Dielektrikum propagiert. Diese Welle entsteht, wenn die La-
dungsdichte an der Oberfläche des Metalls periodisch moduliert wird. Obwohl das Metall insge-
samt elektrisch neutral ist, können benachbarte Bereiche höherer und niedriger Ladungsträger-
konzentrationen entstehen, wenn die Elektronen des Metalls z.B. durch ein externes elektrisches
Feld zur Schwingung angeregt werden. Die elektrischen Feldlinien der SPPs verbinden diese
Bereiche.
Trifft ein Lichtstrahl, wie in Abb. 2.1 (a) gezeigt, vom Dielektrikum her kommend auf die
Grenzfläche zu einem Metall wird dieser teilweise reflektiert und teilweise ins Metall hinein
gebrochen. Dabei gilt das Snelliussche Brechungsgesetz:
nd sinθd = nm sinθm . (2.1)
Da in der Regel der Brechungsindex im Bereich des sichtbaren Lichts im Dielektrikum größer
ist als im Metall [81], tritt an der Grenzfläche oberhalb eines kritischen Winkels
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Abbildung 2.1: a Lichteinfall (p-polarisiert) auf eine Metall-Dielektrikum-Grenzfläche, mit
Brechung und (Teil-)Reflexion. b Links: Schematische Darstellung des elektri-
schen Feldes eines SPP, das mit der Verschiebung der Elektronendichte einher-
geht. Senkrecht dazu steht das magnetische Feld Hy (in die Abbildungsebene).
Rechts: Schematische Darstellung der elektrischen Feldkomponente Ez senk-
recht zur Oberfläche als Funktion von z mit den Eindringtiefen δm und δd .
sinθc =
nm
nd
(2.2)
Totalreflexion des Lichtstrahls auf. Die Totalreflexion geht mit einer oszillatorischen Verschie-
bung der Ladungen einher. Die Felder dieser Ladungen strahlen in das Metall ab und können so
als evaneszente Welle an Oberflächenplasmonen koppeln, wie schematisch in Abb. 2.1 (b), links
gezeigt. Die Feldlinien der SPPs verbinden die Bereiche höherer Elektronen-Ladungsdichte (“-
”) und geringerer Elektronen-Ladungsdichte (“+”). Für p-polarisiertes Licht, dass unter einem
beliebigen Winkel auf die Oberfläche trifft, gilt, dass sich die x-Komponente des elektrischen
Feldes Ex nicht ändert, da die Grenzfläche parallel zu dieser ist. Da keine freien Ladungen
vorhanden sind, muss die z-Komponente der dielektrischen Flussdichte Dz stetig sein. Aus
Dz = εdε0Edz = εmε0Emz folgt, dass sich die z-Komponente des elektrischen Feldes Ez ändern
muss, da die Dielektrizitätszahlen εi des Dielektrikums und des Metalls unterschiedlich sind.
Dies bedeutet, dass an einer idealen Grenzfläche keine SPPs durch s-polarisiertes Licht angeregt
werden können, da dafür eine senkrechte Komponente des elektrischen Feldes vorhanden sein
muss, was bei reiner s-Polarisation nicht der Fall ist. Im Falle des senkrechten Lichteinfalls ist
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das elektrische Feld des Lasers ausschließlich s-polarisiert. Um dennoch SPPs anregen zu kön-
nen bedarf es daher einer Unstetigkeit an der Oberfläche in Propagationsrichtung des SPPs. Auf
diese Problematik wird im Abschnitt 2.2 eingegangen. Betrachtet man also zunächst den Fall,
dass p-polarisiertes Licht auf die Oberfläche trifft und man die x-Richtung als die Propagations-
richtung der SPPs in der Grenzflächenebene (x-y-Ebene) festlegt, ergibt sich folgender Satz an
Feldgleichungen [129, 178]:
Ed = (Exd ,0,Ezd)exp(−kzdz)exp [i(kxx−ωt)]
Hd = (0 ,Hyd , 0 )exp(−kzdz)exp [i(kxx−ωt)]
}
für z > 0 (2.3)
Em = (Exm,0,Ezm)exp(−kzmz)exp [i(kxx−ωt)]
Hm = ( 0 ,Hym, 0 )exp(−kzmz)exp [i(kxx−ωt)]
}
für z < 0. (2.4)
Da keine freien Ladungen vorhanden sind, gilt entsprechend der Maxwell-Gleichungen, dass
∇ ·~E = 0. Daraus folgt für die elektrischen Feldkomponenten:
Ezd = i
kx
kzd
Exd
Ezd =−i kxkzm Exm .
(2.5)
Aus dem Induktionsgesetz ∇×~E =−1/c ∂t ~H folgt dann mit Gl. 2.5:
−kzdExd− ikxEzd = ikHyd
kzmExm− ikxEzm = ikHym ,
(2.6)
mit k = ω/c dem Vakuum-Wellenvektor des Lichts. Setzt man Gl. 2.6 in 2.5 ein, erhält man:
εdkExd = ikHyd
εmkExm =−ikHym ,
(2.7)
wobei
k2zd = k
2
x − εdk2
k2zm = k
2
x − εmk2 .
(2.8)
Die Komponenten des elektrischen Feldes ~E und die des magnetischen Feldes H, die parallel
zur Grenzfläche verlaufen, sind stetig, weshalb gilt, dass Exd(z = 0) = Exm(z = 0) und Hyd(z =
0) = Hym(z = 0). Damit folgt aus den Gl. 2.7 und 2.8 für die Beziehung der Wellenvektoren
senkrecht zur Grenzfläche:
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kzd
kzm
=− εd
εm
(2.9)
und parallel zur Grenzfläche:
kx = k
√
εdεm
εd + εm
. (2.10)
Definierte man nun kx als den SPP-Wellenvektor kSPP, ist Gl. 2.10 die Dispersions-relation
für Oberflächenplasmonpolaritonen. Man beachte, dass sowohl für Metalle, als auch für viele
Dielektrika (mit Ausnahme des Vakuums) die Dielektrizitätszahlen εm bzw. εd Funktionen der
Lichtfrequenz ω sind. Abbildung 2.2 (a), rechts zeigt schematisch die Frequenz-Wellenzahl-
Beziehung für Licht und SPPs. Man erkennt, dass der Impuls von SPPs bei fester Frequenz klei-
ner ist als der von Licht. Diese Diskrepanz muss durch experimentelle Gegebenheiten überwun-
den werden; im nächsten Abschnitt wird auf Möglichkeiten dazu eingegangen. In den nachfol-
genden Experimenten werden Oberflächenplasmonen ausschließlich mit Laserpulsen einer zen-
tralen Wellenlänge von λL = 800nm angeregt. Für diese Pulse ergibt sich eine SPP-Wellenlänge
von λAgSPP = 787nm für Silber und λ
Au
SPP = 783nm für Gold, benutzt man die Werte für die di-
elektrische Funktion nach Johnson und Christy [81]. Da die Frequenz von Licht und SPP gleich
ist, ω =ωSPP (resonante Anregung), folgt, dass Gruppen- und Phasengeschwindigkeit von SPPs
kleiner sind als von Licht. Vor allem können auf Grund der (nicht-linearen) Dispersion vg und
vp deutlich unterschiedlich voneinander sein. In den Kapiteln 5 und 7 der experimentellen Er-
gebnisse werden sowohl Gruppen- als auch Phasengeschwindigkeit der SPPs in verschiedenen
Materialien bestimmt.
Die Felder des Oberflächenplasmons klingen auf Grund von Abschirmungseffekten exponentiell
in z-Richtung ab, wie in Abb. 2.1 (b), rechts schematisch gezeigt. Die Eindringtiefe, in welcher
die Amplitude der (elektrischen) Felder auf 1/e abgefallen ist, ist für Dielektrikum und Metall
gegeben durch:
δd,m =
1
k
∣∣∣∣∣εd + εm−ε2d,m
∣∣∣∣∣
1
2
. (2.11)
Für die meisten in dieser Arbeit durchgeführten Betrachtungen gilt εd = 1, da es sich bei dem
Dielektrikum um das Vakuum (des Mikroskops) handelt. Mit den Werten der Dielektrizitätszah-
len von Johnson und Christy [81] ergibt sich für Laserpulse mit einer zentralen Wellenlängen von
λL = 800nm an der Silber-Vakuum-Grenzfläche, dass δm = 22,5nm und δd = 697,6nm. Für das
ebenfalls verwendete Gold-Vakuum-System ergibt sich δm = 25,4nm und δd = 611,4nm. Man
sieht, dass die Felder stark an der Grenzfläche lokalisiert sind. Dies ist ein Grund für die hohen
Feldstärken, die mit SPPs erreicht werden können. Bei der Propagation entlang der Grenzflä-
che verliert das SPP durch Absorption und innere Dämpfung (ohmsche Verluste) an Intensität.
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Der Imaginärteil der komplexen dielektrischen Funktion des Metalls ε ′m ist ein Maß für diese
Verluste und führt zu einer komplexen Komponente des Wellenvektors k′SPP:
k′SPP = k
√(
εdεm
εd + εm
)3
· ε
′
m
2ε2m
. (2.12)
Man definiert die sogenannte Propagationslänge als die Länge, die ein SPP zurück gelegt hat,
bis dessen Intensität auf 1/e abgefallen ist:
L = (2k′SPP)
−1 . (2.13)
Für die Metalle Silber und Gold ergeben sich aus den dielektrischen Funktionen von Johnson
und Christy [81] LAg = 284µm und LAu = 46,2µm bei λL = 800nm.
2.2 Die Kopplung von Licht und
Oberflächenplasmonen
Wie im vorangegangen Kapitel erwähnt, gibt es einen Unterschied der Impulsvektoren zwischen
Licht und SPP. Um Oberflächenplasmonen mit Licht anzuregen, gibt es verschiedenste experi-
mentelle Konfigurationen (eine Übersicht der Üblichsten ist zu finden in [179]), die für diese
Arbeit relevanten Konfigurationen sind dargestellt in Abb. 2.2.
Rauigkeiten und Kanten, siehe Abb. 2.2 (b), stellen abrupte Unstetigkeiten entlang der Grenz-
fläche dar. Betrachtet man diese Unstetigkeiten als sprunghaft (z.B. Dirac’sche Delta-Distribution
od. Heaviside-Distribution), ist deren Fouriertransformierte eine konstante Funktion. Das bedeu-
tet, dass diese Unstetigkeiten ein breites Spektrum an Impulsvektoren zur Verfügung stellen. Es
findet sich daher immer ein Streuvektor des Lichtes, der gerade den Impulsunterschied zum SPP
kompensiert und dadurch Licht in Oberflächenplasmonen koppelt.
Ein Gitter (Abb. 2.2 (c)) hingegen ist ein frequenzselektives Element, weshalb zur Einkopp-
lung von Licht in SPPs die Gitterkonstante an die experimentelle Lichteinfallsgeometrie und die
SPP-Wellenlänge angepasst werden muss. Es gilt die Bedingung:
kSPP = k sinθ ±ng . (2.14)
Dabei ist θ der Einfallswinkel des Lichts zur Normalen der Gitterebene, n die Beugungsord-
nung und g = 2pi/a der reziproke Gittervektor des Gitters mit der Periodizität a. Daraus folgt
sofort, dass für die, in dieser Arbeit verwendete, senkrechte Lichteinfallsgeometrie (θ = 0), die
Gitterkonstante a gleich (einem ganzzahligen Vielfachen) der SPP-Wellenlänge sein muss, also
kSPP = ±ng⇔ λSPP = a. Die Auswirkungen dieser Methode der Plasmonen-Licht-Kopplung,
sowie der Einfluss der weiteren Gitterparameter auf SPP-Pakete wird in einem späteren Zeit-
punkt im Kapitel der experimentellen Ergebnisse behandelt (Kap. 4). Abbildung 2.2 (c) zeigt
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Abbildung 2.2: Links: Lichteinfall auf verschiedene Oberflächen, Rechts: Dispersionsrelation
der Lichteinfallskonfigurationen für a die ideale, glatte Oberfläche, b Rauigkei-
ten und Stufen und c Gitter. Im Fall (a) können keine SPP angeregt werden, da
die Impulsdifferenz zwischen Licht und SPP nicht überwunden werden kann,
anders als in den Fällen (b) und (c).
die SPP-Dispersionsrelation an einem Gitter. Durch die Verschiebung der Dispersionsrelation
um g gibt es Schnittpunkte mit der Lichtgeraden und Licht kann in die SPP-Mode koppeln.
Dies gilt selbstverständlich auch für den umgekehrten Fall, ein SPP kann an einem Gitter in
Licht koppeln und so abgestrahlt werden [127]. Ritchie et al. beschreiben in einer frühen Arbeit
Resonanzen von Oberflächenplasmonen an Gittern in Silber und Aluminium dabei mit Kopp-
lungseffekten erster, zweiter und auch höherer Ordnung [143]. Zur Theorie der Feldverteilung
in der unmittelbaren Umgebung von grabenartigen Strukturen und der Modenkopplung in den
Gräben selbst, siehe [31]. Nachfolgend wird das Wort “Gitterkoppler” synonym zu “Gitter” ver-
wendet. Ebenso wird der Begriff “Gitterstrich” synonym für einen einzelnen Graben des Gitters
benutzt.
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2.3 Modenkopplung bei dünnen plasmonischen
Materialien
In den oberen Abschnitten wurde lediglich eine einzelne Grenzschicht in einem Zwei-Material
System betrachtet, dessen Materialien jeweils in die Halbräume der positiven und negativen
z-Richtung ausgedehnt sind. Tatsächlich handelt es sich bei den in dieser Arbeit verwendeten
Proben um Mehrschichtsysteme, da sowohl die Silberschichten als auch Goldinseln auf einem
Substrat hergestellt werden. Dieses Substrat ist in der Regel um Silizium, dass mit einer sehr
dünnen nativen Oxidschicht (≈ 3nm) bedeckt ist. Dieses Material hat einen stark vom Vakuum
unterschiedlichen Brechungsindex bzw. eine unterschiedliche dielektrische Funktion. Solange
das plasmonische Material dick im Vergleich der evaneszenten Eindringtiefe der SPPs ist (Di-
cke d  δm), spielt diese Tatsache für die Lösung der Maxwell-Gleichungen keine Rolle und
die Proben werden wie ein Zwei-Schichtsystem Metall-Vakuum behandelt. Geht man zu immer
dünnerem plasmonischen Materialien über, so passieren zwei Dinge: Erstens, dadurch, dass das
plasmonische Material sehr dünn wird, erreicht das absorbierte elektrische Feld des Lasers die
Grenzschicht Metall-Substrat und regt dort eine SPP-Mode an. Diese hat eine anderen Disper-
sionsrelation als die Mode, die an der Vakuum-Metall Schicht propagiert. Für die Dispersions-
relation der beiden an der Ober- (1) bzw. Unterseite (2) propagierenden Moden gilt im Falle der
noch ungekoppelten Moden:
kSPP = k0
√
εm · εi
εm+ εi
, i = 1,2. (2.15)
Lässt man die dünne Silizumdioxidschicht außer Acht, so ergeben sich aus den dielektrischen
Funktionen [81, 163] bei k0 = 2pi/800nm folgende Wellenlängen: λ SPP1 = 783nm an der Gold-
Vakuum Grenzschicht und λ SPP2 = 142nm an der Gold-Silizum Grenzschicht.
Zweitens kommt es zu einer Überlagerung der elektrischen Felder dieser beiden Moden und
damit zu einer transversalen stehenden Welle [146]. Die Feldverteilungen (siehe Abb. 2.3 (a))
der Moden ändern sich. Es kommt zu einer Art Anti-Crossing der Moden, die sich dann in die
kurzreichweitige SPP-Mode (engl. Short-Range SPP, Abk. SR-SPP) und die langreichweitge
SPP-Mode (engl. long-range SPP, Abk. LR-SPP) aufspalten. Sowohl das elektrische, als auch
das magnetische Feld des SR-SPPs sind antisymmetrisch, weshalb man die SR-SPP Mode auch
als die antisymmetrische Mode bezeichnet. Die Dispersionsrelation der SPP hat nun eine kom-
plexere Form [28, 106]:
tanh(kzm ·d)(ε1ε2k2zm+ ε2mkz1kz2) =−kzmεm(ε1kz2+ ε2kz1)
k2zi = k
2
x − εik20
(2.16)
Dabei sind kzi, i = 1,2,m die tangentialen Wellenzahlen und kx die (komplexe) Wellenzahl
der propagierenden SPP-Mode in Propagationsrichtung. Diese implizite Gl. ist im Allgemeinen
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nicht analytisch lösbar. Unter der Einschränkung einer symmetrischen Umgebung um das Me-
tall, also ε1 = ε2, kann man die Dispersionsrelationen für Long [177]- und Short [106]-Range
nähern, zu:
kr ' k0ε1/21
[
1+ ε12
(
pid
λ0
)2
(|εm|+ε1)2
ε2m
]
,
ki ' k0ε1/21
(
pid
λ0
)2 |εm|+ε1
|εm|3 ε
∗
m.
LRSPP (2.17)
kr ' k0√ε1+
[
2ε1
d(ε2m+ε∗2m )
]2 ε2m−ε∗2m
2k0
√
ε1
,
ki ' |εm|·ε
∗
m
k0
√
ε1
[
2ε1
d(ε2m+ε∗2m )
]2
.
SRSPP (2.18)
Dabei stehen die Indizes r und i hier für die Real- beziehungsweise Imaginärteile des komple-
xen Wellenvektors und d ist die Dicke des Metalls, dessen reelle und imaginäre Dielektrizitäts-
zahlen εm und ε∗m sind. Abbildung 2.3 (b) zeigt Berechnungen der Wellenlänge mit kr = 2pi/λ
und der Propagationslänge mit L = 1/2ki in Abhängigkeit der Dicke des Metalls für einen frei-
stehenden Gold-Film im Vakuum (ε1 = εvac = 1) bei λ0 = 800nm(= λL).
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Abbildung 2.3: a Schematische Darstellung der transversalen elektrischen und magnetischen
Felder im Falle entkoppelter, Long-Range, und Short-Range SPP. b Wellenlän-
ge und Propagationslänge eines Goldfilms im Vakuum als Funktion der Filmdi-
cke. Inset: Schematische Darstellung des Materialsystems.
Die durchgezogenen Linien zeigen die schichtdicken-abhängige Wellenlänge (linke Achse)
für Long-Range (LR, blau) und Short-Range (SR, rot) SPPs. Die gestrichelten Linien zeigen
die schichtdicken-abhängige Propagationslänge (rechte Achse, logarithmische Auftragung). Im
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Grenzfall für einer sehr dicken Gold-Schicht verlaufen beide Zweige der Wellenlänge asym-
ptotisch gegen die Wellenlänge der entkoppelten Mode λSPP = 783nm. Die Propagationslänge
nähert sich ebenfalls dem entkoppelten Wert LSPP = 46,2µm. Je geringer die Schichtdicke wird,
desto mehr zweigen die Moden von einander ab. Für d→ 0 verschwindet die Short-Range Mode;
sowohl die Wellenlänge, als auch Propagationslänge gehen gegen Null. Die Long-Range Mo-
de geht in die freie Vakuum-Licht-Mode über und auch ihre Dämpfung verschwindet (L→ ∞).
Diese Beobachtung gehen auf Fukui [51] und Sarid [146] und später Burke [28] zurück und wur-
den später experimentell bestätigt [78]. Analoge Rechnungen können für Metall-Dielektrikum-
Metall und andere Mehrschichtsysteme gemacht werden [43, 174]. Berechnungen für eine An-
regung mit 400nm Licht in einem Silber-Film umgeben von Vakuum sind von Wang et al. an-
gestellt worden [169].
Eine genaue Betrachtung des Mehrschichtsystems, bestehend aus Vakuum/Au/SiO2/Si, folgt im
Kapitel 7, welches die Messungen zu SR-SPPs beinhaltet.
2.4 Grundlagen der Photoemission
Dieser Abschnitt soll die wichtigsten physikalischen Grundlagen der Photoemission umreißen.
Da der Effekt schon Anfang des letzten Jahrhunderts entdeckt wurde, existiert eine Vielzahl von
Abhandlungen zur Theorie und zu Experimenten des Photoeffekts. Ein historischer Abriss ist in
[23] oder [61] zu finden. Es werden daher in diesem Kapitel nur die für die nachfolgenden Expe-
rimente relevanten Aspekte beschrieben, sowie die Formeln angegeben, die für das Verständnis
der experimentellen Befunde benötigt werden. Dabei wird bewusst auf deren Herleitung ver-
zichtet und an gegebener Stelle auf die Literatur verwiesen.
2.4.1 Lineare Photoemission
Der Effekt der linearen Photoemission beschreibt den physikalischen Vorgang, bei dem durch
die Absorption der Energie eines Photons ein Elektron eines Festkörpers die Energiebarriere
zum Austritt ins Vakuum überwinden kann. Dabei ist die Anzahl der emittierten Elektronen di-
rekt proportional zur Intensität des eingestrahlten Lichts. Die kinetische Energie der Elektronen
nach dem Verlassen des Festkörpers ist proportional zur Lichtenergie hν abzüglich der Energie-
barriere zum Vakuum. Als die Austrittsarbeit φ bezeichnet man die kleinste Energiebarriere des
Festkörpers, den Abstand des Vakuumniveaus zur Fermi-Energie, dem energetisch höchsten, be-
setzten Zustand. Alle anderen Elektronen liegen in einem um die Bindungsenergie EB tieferen
Energiezustand, sodass allgemein gilt:
Ekin = hν−φ −EB . (2.19)
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Für Elektronen am Fermi-Niveau ist EB = 0. Ist die Lichtenergie kleiner als die Austrittsar-
beit, reicht die Absorption eines Photons nicht mehr aus um eine Elektron zu emittieren. Wenn
mehrere Photonen absorbiert werden, um ein Elektron zu emittieren spricht man von nicht li-
nearer Photoemission (siehe nächster Abschnitt). Es gibt mehrere Modelle, die den Effekt der
Photoemission theoretisch zu beschreiben versuchen. Das sogenannte Drei-Stufen-Modell wur-
de von Berglund und Spicer entwickelt [14, 15] und betrachtet die Absorption des Photons, die
Propagation des Elektrons durch den Festkörper und das Austreten des Elektrons aus dem Fest-
körpers durch dessen Oberfläche als drei von einander getrennte Vorgänge. Das heißt, dass diese
Prozesse von einander unabhängig sind und zeitlich nacheinander ablaufen. In Abb. 2.4 sind
diese drei Prozesse in einem Energieschema gezeigt. Ein Photon der Energie h¯ω regt Elektro-
nen im besetzten Band des Festkörpers an. Da es in dieser Arbeit stets um Metalle als Festkörper
geht und die verwendeten Lichtenergien im sichtbaren Bereich liegen, werden die Elektronen im
Leitungsband angeregt, das bis zur Fermi-Energie EF besetzt ist. Bei einem Halbleiter sind die
elektronischen Zustände bis zur Valenzbandoberkante besetzt (T = 0K) und die Fermi-Energie
befindet sich in der Bandlückenmitte (für den Fall des undotierten Halbleiters). Bei der theore-
tischen Beschreibung der Anregung wird Fermis Goldene Regel angewendet, wobei Anfangs-
und Endzustände Blochwellen im Festkörper sind. Auf dem Weg der Elektronen zur Oberfläche
des Festkörpers können sie durch Stöße einen Teil ihrer Energie an Sekundärelektronen oder
(in Metallen) an Plasmonen verlieren. Die anfängliche Energieverteilung der Elektronen wird
dadurch verbreitert und es treten Seitenbänder auf. Nach dem Transport zur Oberfläche kön-
nen nur die Elektronen den Festkörper verlassen, deren Energie noch größer ist als die Barriere
zum Vakuum (h¯k⊥)2/(2m) ≥ Φ, mit der Komponente des k-Vektors des Elektrons senkrecht
zur Grenzfläche k⊥. Elektronen, die unter einem flacheren Winkel oder mit zu geringer Energie
auf die Grenzfläche zum Vakuum treffen, werden in den Festkörper zurück (total)reflektiert. Die
Zustände außerhalb des Festkörpers werden als Zustände freier Elektronen angenommen. Trotz
der willkürlichen Trennung der drei Prozesse liefert dieses Modell für die Photoelektronenspek-
troskopie zur quantitativen Interpretation der resultierenden Spektren sinnvolle Aussagen. Der
Sekundärelektronenanteil ist charakteristisch für das Material des Festkörpers1, und die Brei-
te der Verteilung ist bei bekannter Lichtenergie ein indirektes Maß für die Austrittsarbeit. Für
weitere Details, sowie die mathematische Beschreibung siehe Kapitel 1.6 und 6.1 in [70].
Das Ein-Stufen-Modell, dessen Grundzüge Mahan [108] augearbeitet hat, die von Pendry
[128] vervollständigt wurden, betrachtet das Photon als eine Störung des quantenmechanischen
Zustands des Elektrons im Festkörper und behandelt daher die Photoemission als einen (kohä-
renten) Streuprozess. Auch hier benutzt man Fermis Goldene Regel um die Übergangswahr-
scheinlichkeit vom Anfangs- in den Endzustand der Elektronen zu berechnen. Wie beim Drei-
Stufen-Modell sind die Anfangszustände Blochwellen (können aber auch lokalisierte Zustände
1Für den Sekundärelektronenanteil spielen die Elektronendichte und der Elektron-Elektron-Streuquerschnitt, wel-
cher antiproportional zum Imaginärteil der dielektrischen Funktion ist (ε(~k,ω)) eine Rolle.
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Abbildung 2.4: Die drei Prozesse des Drei-Stufen-Modells der Photoemission von Elektronen:
Anregung der Elektronen (1), Transport zur Oberfläche (2) und Überwindung
der Oberflächenbarriere (3). Elektronen können durch Sekundärelektronen- und
Plasmonenanregung Energie verlieren. Elektronen, deren Energie nach Schritt
(2) größer ist als die Vakuumbarriere Φ können den Festkörper verlassen. Ab-
bildung angelehnt an Fig. 1.12 aus [70].
nahe der Oberfläche sein), es gibt jedoch eine Vielzahl möglicher Endzustände. Diese ergeben
sich aus der sogenannten “Inverse LEED Theory”, die den Photoemissionsprozess als zeitum-
gekehrte Transmission (unter Vernachlässigung der Reflexion) von Elektronen in die Oberfläche
betrachtet. Die beiden wichtigsten Endzustände sind dabei gedämpfte (lokalisierte) Zustände
nahe der Oberfläche2, die evaneszent in den Festkörper abklingen und Bloch-artige Wellen, die
durch die Oberfläche transmittiert werden. Die Matrixübergangselemente für die Kombinatio-
nen aus Anfangs- und Endzuständen sind in dem Energiebereich des sichtbaren und ultravio-
letten Lichtes (anders als im Röntgen-Bereich) stark energie- und anfangsimpulsabhängig, was
deren Berechnung verkompliziert. Die Elektronenausbeute, die aus dem Ein-Stufen-Modell her-
geleitet wird, ist vergleichbar mit der aus dem Drei-Stufen-Modell (phänomenologisch), ent-
hält jedoch eine spektrale Funktion der Elektronen, die in der Ein-Elektron-Näherung des Drei-
Stufen-Modells gleich Eins gesetzt wird. Generell ist festzuhalten, dass das quantenmechanische
Ein-Stufen-Modell zwar näher an der physikalischen Realität ist, das phänomenologische, semi-
2Auch “Gap-States” genannt, da die Oberflächenzustände energetisch in der Bandlücke liegen.
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klassische Drei-Stufen-Modell jedoch auf Grund seiner Einfachheit und quantitativ verwertba-
ren Aussagen bevorzugt benutzt wird. Eine neuere, spin-polarisierte und vollständig relativisti-
sche Darstellung des Photoemissionsprozesses im Ein-Stufen-Modell ist von Braun und Donath
formultiert worden [25].
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Abbildung 2.5: a Messprinzip der winkelaufgelösten Photoelektronenspektroskopie. Das unter
einem Winkel θ zur Normalen einfallende Licht h¯ω löst Photoelektronen aus,
die unter dem polaren Winkel ϑ und dem azimutalen Winkel φ die Oberfläche
verlassen. Ein Detektor registriert eine (spektrale) Verteilung der Elektronen
im Raumwinkelelement ∆Ω. b Die Fluchtparabel der Photoelektronen wird im
dreidimensionalen k-Raum zu einen Paraboloid. c “Bandmapping” in der Pho-
toemission. Da nur direkte Übergänge erlaubt sind, können Photoelektronen nur
die Bänder abbilden, die innerhalb der, um h¯ω in den Festkörper verschobenen,
Fluchtparabel der Elektronen liegen.
Bei der Photoemission berücksichtigen beide, Ein- und Drei-Stufen-Modell den Impuls ~p des
Elektrons im Festkörper vor der Anregung (h¯~ki) und nach dem Austritt aus dem Festkörper.
Da sich die Parallelkomponente (zur Oberfläche) des Impulses des Elektrons beim Austritt aus
dem Festkörper nicht ändert [70], sondern nur die senkrechte Komponente, verlassen die Pho-
toelektronen den Festkörper mit einer für die Bänder des Festkörpers charakteristischen Win-
kelverteilung. In der winkelaufgelösten Photoemissionsspektroskopie (engl. Angular Resolved
Photoemission Spectroscopy, Abk. ARPES) wird diese Verteilung, wie in Abb. 2.5 (a) schema-
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tisch dargestellt, gemessen. Dabei bezeichnet ϑ den polaren und φ den azimutalen Austritts-
winkel der Elektronen. Man detektiert nun in für jedes Raumwinkelelement ∆Ω ein Spektrum
der Photoelektronen N(Ekin,ϑ ,φ) und kann so eine Karte der Bänder (engl. Bandmap) des Fest-
körpers E(k⊥,kx,ky) erstellen, da~k‖ = (kx,ky) bei der Photoemission erhalten bleibt [70]. Am
einfachsten geht dies mit Licht variabler Energie, z.B. Synchrotronstrahlung, um Bänder unter-
schiedlich tiefer Energien abzubilden. Ist die Lichtenergie durch die Lichtquellen vorgegeben,
können nur Informationen über die Bänder gewonnen werden, die innerhalb des Energieberei-
ches h¯ω−φ > EB liegen. Eine zusätzliche Einschränkung stellt der Zustand der Elektronen nach
dem Austritt aus den Festkörper dar. Nimmt man für die Elektronen die parabelförmige Disper-
sion freier Elektronen im Vakuum an, so kann nur der k-Bereich der Bänder abgebildet werden,
der der Bedingung Ekin = (h¯/2m)2~k2 mit~k = (~k‖,k⊥) genügt. Diese Bedingung definiert die so-
genannte Elektronen-Fluchtparabel, die im k-Raum einen Paraboloid aufspannt (siehe Abb. 2.5
(b)). Abbildung 2.5 (c) zeigt schematisch wie die Fluchtparabel das im Festkörper liegende Band
im k-Raum beschneidet. Bei größeren k-Werten finden sich zwar Bänder, deren energetischer
Abstand zum Vakuum klein genug für die Photoemission wäre, sie liegen jedoch außerhalb der
Fluchtparabel und können somit nicht emittiert werden. Da der Impulsübertrag des Lichts auf
die Elektronen vernachlässigbar klein ist, sind nur direkte Übergänge möglich. Bezieht man die
Möglichkeit mit ein, dass Elektronen auf dem Weg zur Oberfläche stoßen, gilt diese Einschrän-
kung nicht mehr. Detektierte Elektronen innerhalb des Paraboloids, die nicht auf den Bändern
liegen, sind daher Sekundärelektronen zuzuschreiben.
Wird in einem Photoemissionmikroskop die hintere Brennebene des Objektivs abgebildet, so
kann man direkt die zweidimensionale Winkelverteilung der Photoelektronen abbilden. Man
spricht dabei vom sogenannten P(E)EAD-Modus (engl.: Photo(emission) Electron Angular Dis-
tribution, z. Dt. Photo(emittierte) Elektronen Winkelverteilung). Energiegefiltert sind diese Ver-
teilungen horizontale Schnitte durch den Fluchtparaboloid und der in ihm liegenden Bänder.
Wird dagegen die Zahl der Elektronen über alle Winkel summiert und gegen die Energie auf-
getragen, so erhält man ein Spektrum der Elektronen. Im einen Photoelektronenmikroskop wird
dazu die sogenannte Dispersive Ebene des Energieanalysators abgebildet. Details dazu finden
sich in Abschnitt 3.1.1.
2.4.2 Nichtlineare Photoemission
Werden für die Emission eines Elektrons aus dem Festkörper zwei oder mehr Photonen ab-
sorbiert, so spricht man von nichtlinearer Photoemission. Zuerst wurde dieser Effekt bei der
Ionisation von Atomen in Gasen beobachtet. In dem starken elektrischen Feld eines Lasers kam
es zur Photoionisation von Elektronen, deren kinetische Energie um ganzzahlige Vielfache der
Lichtenergie höher war als die einfache Lichtenergie abzüglich der Ionisationsenergie. Auch bei
der Photoemission aus Festkörpern findet man diesen Effekt, bei dem dann gilt:
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n · h¯ω = Ekin+Φ+EB (2.20)
Dabei spricht man von der Photoemission n-ter Ordnung oder Multi-Photonen-Photoemission
(MPPE). Für die Elektronenausbeute gilt dabei:
Y ∝ In (2.21)
Bei einer genaueren Beschreibung, so wie sie von Bechtel [10], Smith und Bloembergen [11]
für die Zwei-Photonen Photoemission (2PPE) von Pikosekunden kurzen Laserpulsen gemacht
wurde, zeigt sich, dass sich die Elektronenstromdichte ~J aus unabhängigen Teilstromdichten ~Jn
zusammensetzt. Diese Theorie geht auf Vorarbeiten von Fowler [48] und DuBridge [41] zu-
rück und wird daher auch als Fowler-DuBridge-Theorie der Photoemission bezeichnet. Für die
einzelnen Teilströme gilt [11]:
|~Jn(~r, t)|= an(e/hν)nAI(~r, t)n(1−R)n×T (~r, t)2 ·F( nhν−ΦkBT (~r, t)) . (2.22)
Die hier verwendeten Größen sind die Elektronenladung e, die Oberflächenreflektvität R,
die Richardson-Dushman-Konstante A, die Boltzmann-Konstante kB und ein Wahrscheinlich-
keitsfaktor an. Außerdem gehen die lokale, zeitabhängige (absolute) Temperatur T (~r, t) und die
Fowler-Funktion F(x) [48, 160] ein. Für n = 0 reduziert sich diese Funktion zur Exponenti-
alfunktion und Gl. 2.22 zur bekannten Richardson-Dushman-Gleichung. Für n > 1 beschreibt
sie die von der (zeitlichen und lokalen) Bestrahlungsstärke ~I(r, t) abhängige Photoelektronen-
stromdichte. Hier wird deutlich, dass die Beiträge höherer Emissionsordnungen nur bei großen
Lichtintensitäten, wie zum Beispiel bei denen von ultrakurzen Laserpulsen, eine Rolle spie-
len. In Experimenten können auf Grund der Summation J = ∑n Jn nicht nur natürliche sondern
auch (positive) rationale Photoemissions-Exponenten beobachtet werden, je nach Gewichtung
der einzelnen ganzzahligen Anteile. Spätere Arbeiten zur quantitativen Beschreibung von der
Multi-Photonen-Photoemission ziehen Vergleiche zur Erzeugung höherer harmonischer Licht-
frequenzen in starken Laserfelderm [118] oder beschreiben sie als mehrstufigen Prozess [53].
Weitergehende Arbeiten bauen diese Theorien zu höheren Feldstärken aus, indem sie Tunnel-
und andere Starkfeldeffekte (ponderomotive Beschleunigung u.ä.) mit einbeziehen [49, 54, 92].
Abschließend ist zu erwähnen, dass diese Theorien schon vor dieser Arbeit auf die Photoemis-
sion durch Oberflächenplasmonen angewandt wurden. Tsang et al. [160] haben gezeigt, dass
Plasmonen in Silber (Ag), Aluminium (Al), Gold (Au), und Kupfer (Cu) ohne Fokussierung
Photoemission bis zur dritten Ordnung ermöglichen. Diese Messungen wurden jedoch unter
Anwesenheit der relativ langen (90fs) Laserpulse durchgeführt. In dieser Arbeit werden Mes-
sungen vorgestellt, die einen ähnlichen Effekt zeigen, allerdings bei Abwesenheit des externen
elektrischen Feldes des Lasers. Daher wird dieser Effekt in dieser Arbeit in Analogie zur klassi-
schen Photoemission als “Plasmoemission” bezeichnet.
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Dieses Kapitel soll die für die Untersuchungen an Oberflächenplasmonen verwendeten Metho-
den und Geräte beschreiben. Dazu zählt zunächst die Einführung in die Funktionsweise eines
niederenergetischen Elektronenmikroskops und die für die Photoemission benutzten Beleuch-
tungsquellen. Dabei ist insbesondere das Lasersystem inklusive der optischen Aufbauten, also
die der experimentelle Fragestellung angepassten Strahlengänge zu erwähnen. Schließlich wird
noch auf Details der unterschiedlichen Präparationsmethoden zur Herstellung der metallischen
Probenoberflächen und deren Strukturierung eingegangen.
3.1 Das Niederenergetische Elektronenmikroskop
Abbildung 3.1 zeigt schematisch den Aufbau des verwendeten Elektronenmikroskops mitsamt
den Lichtstrahlenwege, den Beleuchtungsquellen und den Elektronenpfaden. Photoelektronen
können durch Licht einer Quecksilberdampflampe (Hg-Lamp) oder durch die Beleuchtung mit
Laserpulsen in streifender (A) oder senkrechter (B) Einfallsgeometrie ausgelöst werden. Zur Fo-
kussierung des jeweiligen Lichts werden geeignete Linsen, Infrarot(IR)-durchlässige Linsen für
die Laserpulse, eine Ultraviolett(UV)-durchlässige für die Quecksilberdampflampe, verwendet.
Zusätzlich besteht die Möglichkeit die Oberfläche mit niederenergetischen Elektronen aus ei-
nem LaB6-Filament einer Elektronenkanone zu bestrahlen. Unabhängig davon ob die Elektronen
durch Photoemission oder durch Reflexion die Oberfläche verlassen, werden sie vom magneti-
schen Strahlteiler (Sector Field) in den Abbildungszweig des Mikroskop gelenkt. Danach pas-
sieren die Elektronen einen hemisphärischen Energieanalysator und werden durch das Projektiv
auf einen Leuchtschirm (Micro-Channel-Plate) abgebildet. Der Leuchtschirm wird von einer ge-
kühlten CCD-Kamera (SENSICAM von PCO) abgefilmt und die digitalisierten Bilder an einen
Computer gesendet. An mehreren Stellen des Mikroskops können Blenden in den Strahlengang
der Elektronen eingeführt werden. Zwei dieser Blenden befinden sich in Bildebenden; eine Be-
leuchtungsblende der Elektronenkanone (IAP), um den Einfall der Elektronen auf einen klei-
neren, ausgewählten Bereich der Probe zu begrenzen; eine Bereichsauswahlblende (SEL), um
die Abbildung der Elektronen auf einen kleineren, ausgewählten Bereich zu beschränken. Die
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des Elektronenmikroskops mit Beleuchtungsquellen;
Laserbeleuchtung (rot) unter streifendem (Strahlengang A) und senkrechtem
Lichteinfall (B), Quecksilberdampflampen Beleuchtung (lila). Abbildung an-
gelehnt an Fig. 1 aus [86].
dritte Blende ist eine Kontrastblende (FPI), die in die hintere Brennebene der Transferlinse ge-
schoben werden kann, um die Winkelverteilung der Elektronen einzuschränken. Die letzte Blen-
de befindet sich am Austrittsspalt (SLIT) des Energieanalysators und ermöglicht eine energeti-
sche Selektion der Elektronen. Eine detailierte Erklärung des elektronenoptischen Strahlengangs
folgt im nächsten Abschnitt. Das gesamte Mikroskop arbeitet unter Ultrahochvakuum(UHV)-
bedingungen, spezielle, dispersionsarme Fenster (UHV-Window) ermöglichen die Beleuchtung
der Probe.
3.1.1 Der elektronenoptische Aufbau
Abbildung 3.2 zeigt den Strahlengang der Elektronen schematisch für verschiedene Abbildungs-
modi: a) Realraumabbildung, b) PEEAD und LEED, c) Dispersive Ebene. Von links nach rechts:
Die Elektronen (grau) werden am Anfang der Elektronenkanone von einem LaB6-Filament emit-
tiert, auf 20keV beschleunigt und durch das Kondensorlinsensystem (CL 1-3, engl. conden-
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sor lens) in den Sektor gebracht. Die Beleuchtungsblende (IAP, engl. illumination apperture,
Durchmesser: wahlweise 400µm, 100µm, 50µm) kann zur Reduzierung des Elektronenstrahl-
durchmessers in den Sektor an Stelle des Beleuchtungsentzerrers (ILE, engl. illumination equa-
lizer) eingeschoben werden. Die Objektivlinse (MOBJ, engl. main objective) weitet dann den
Strahl aus dem Sektor wieder auf und bildet ihn parallel auf die Oberfläche (OF) der Probe
ab. Zwischen der Probe und der Objektivlinse kann den Elektronen zusätzlich eine einstellbare
Spannung, genannt Start-Voltage, von USTV =−5eV bis 500eV aufgeprägt werden. Die reflek-
tierten (oder durch Photoemission emittierten) Elektronen verlassen die Oberfläche und werden
wieder auf 20kV beschleunigt und von der Objektivlinse vor den Sektor, in die hintere Bren-
nebene (BFP, engl. back focal plane) fokussiert. Von der Feldlinse (FL) wird das Bild aus dem
Sektor heraus gebracht. An der Stelle des Bildentzerrers (IME, engl. image equalizer) kann ei-
ne Bereichsauswahlblende (SAP, engl. selective area aperture, Durchmesser: wahlweise 200µm,
100µm, 50µm) in den Strahlengang geschoben werden. Die Transferlinse (TL) bildet die hintere
Brennebene (BFP) in die Brennpunktbildebene (FPI, engl. focal point image plane) ab. An dieser
Stelle kann eine Kontrastblende (CA, engl. contrast apperute, Durchmesser: wahlweise 70µm,
30µm (beste Auflösung), 10µm) zur Reduzierung der Aberration in den Strahlengang gescho-
ben werden. Die Zwischenlinse (IL, engl. intermediate lens) und die erste Projektionslinse (P1)
bringen sowohl das Bild der Oberfläche, als auch die Brennebene in die beiden Eintrittsebenen
(EP1-2, engl. entrance plane) des Analysators. Vor dem Analysator befindet sich die Verzöge-
rungslinse (RL, engl. retardation lens), die die Elektronen auf 1025eV abbremst, damit diese
den hemisphärischen Energieanalysator passieren können. Am Ausgang werden die Elektronen
von der Beschleunigungslinse (AC, engl. acceleration lens) wieder auf 20keV beschleunigt und
dann von den Projektoren P2 und P3 auf das MCP abgebildet. Zusätzlich kann am Ausgang
des Analysators ein Energie-Auswahl-Schlitz (engl. slit, Breiten: wahlweise 60µm, 12,5µm und
Loch mit Durchmesser 3,5mm, was die Elektronen ungefiltert passieren lässt) für energiegefil-
terte Aufnahmen in den Strahlengang gebracht werden. Beschreibung angelehnt an [45, 147].
3.2 Die Beleuchtungsquellen
3.2.1 Die Quecksilberdampflampe
Zur Beleuchtung der Probe mit UV-Licht kann eine Quecksilberdampflampe (Hg-Lampe) an
der Hauptkammer angebracht werden. Diese Lampe emittiert Licht bei einer Leistung von ca.
100W, welches durch einen inneren Parabolspiegel in eine Richtung fokussiert wird. Die Lam-
pe ist an einem UHV-Fenster so angebracht, dass das Licht in einem Winkel von etwa 16◦ zur
Fläche auf die Probe trifft. Zusätzlich befindet sich vor dem Fenster eine Irisblende zur Redu-
zierung der Intensität und eine Linse zur Fokussierung auf die Probe. Das Licht einer Queck-
silberdampflampe hat ein Linienspektrum, dessen minimale Wellenlänge bei 252nm liegt, was
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Abbildung 3.2: Elektronenoptischer Aufbau des SPELEEMs für verschiedene Abbildungsmo-
di. a Realraumabbildung; b Beugungsebene; c dispersive Ebene. Abbildung an-
gelehnt an Fig.2 aus [45].
einer maximalen Photonenenergie von 4,92eV entspricht. Ein gemessenes Linienspektrum der
in dieser Arbeit verwendeten Quecksilberdampflampe ist zu finden in [26].
3.2.2 Das Lasersystem
Das Lasersystem besteht aus einem kommerziellen, diodengepumpten Neodym(Nd:YVO4) Dau-
erstrichlaser (VERDI) der Firma COHERENT, der bei einer Leistung zwischen 6,75W und
7,05W Laserlicht einer Wellenlänge von 532nm erzeugt. Dieses Licht pumpt dann einen Titan-
Saphir (Ti3+:Al2O3)-Oszillator (FEMTOSOURCE COMPACT) der Firma FEMTOLASERS.
Der Oszillator emittiert im modengekoppelteten Betrieb bei einer Repetionsrate von 80MHz,
etwa 12fs bis 20fs kurze Laserpulse mit einer Zentralwellenlänge von 795nm und einer spek-
tralen Breite (FWHM: Full Width at Half of Maximum) von etwa FWHM = 75nm und (FW-
TM: Full Width at Tenth of Maximum) FWT M = 185nm. Die mittlere Leistung beträgt je nach
Güte der Justage etwa 600mW bis 750mW. Abbildung 3.3 (a) zeigt ein typisches, gemessenes
Spektrum eines Teilstrahls des TiSa-Lasers. Da das Spektrometer sich im Inneren des Laser-
gehäuses befindet, detektiert es auch Streulicht des Pump-Lasers bei 532nm. Im Bereich von
650nm bis 920nm erkennt man mehrere lokale Maxima unterschiedlicher Stärke. Um kurze Pul-
se zu erhalten sollte das Spektrum möglichst breit, die Schulter bei etwa 750nm und die Peaks
bei 720nm und 900nm vorhanden sein. Dadurch, dass die Laserpulse den Ti:Saphir-Kristall und
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Abbildung 3.3: a Spektrum des Ti:Saphir-Lasers. b Autokorrelationsspektrum des Lasers
nach Passieren sämtlicher optischer Komponenten im Fall nicht-optimaler Di-
spersionskompensation. c Autokorrelationsspektrum bei optimaler Disperions-
kompensation.
den Auskopplungspiegel durchqueren, haben sie nach Verlassen des Lasers auf Grund der Di-
spersion der Materialien einen Chirp (engl. Zirpe (Signalverarbeitung)). Zusätzlich passieren
die Laserpulse diverse Komponenten des Optikaufbaus (siehe Abb. 3.4), welche diesen Effekt
noch verstärken. Um die insgesamt akkumulierter Dispersion zu kompensieren, werden die La-
serpulse an sogenannten gechirpten Spiegeln mehrfach reflektiert. Diese Spiegel prägen dem
Laserpulse bei jeder Reflexion einen bestimmten negativen Chirp auf. Je mehr Material (da-
zu zählt auch der Luftweg) sich im Strahlengang befindet, desto mehr Reflexionen müssen auf
den Spiegeln passieren um den Puls zeitlich kurz zu halten. Da nur eine ganzzahlige Anzahl
von Reflexionen auf den Spiegeln möglich ist, kann nach den gechirpten Spiegeln eine variable
Glasmenge in Form von zwei Keilen in den Strahl geschoben werden, um die Überkompensation
einer überzähligen Reflexion auszugleichen. Abbildung 3.3 (b) und (c) zeigen zwei gemessene
Autokorrelationsspektren der Laserpulse nach dem Passieren aller optischer Komponenten. In
Abb. 3.3 (b) ist die Chirp-Kompensation dabei weniger optimal eingestellt als in Abb. 3.3 (c),
was sich in den unterschiedlichen Pulslängen von ca. τ = FWHM/(2
√
ln2) ≈ 17fs in (b) und
τ ≈ 13fs in (c) widerspiegelt.
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3.2.3 Der optische Aufbau
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Abbildung 3.4: Links: Übersicht des Optik-Aufbaus. Rechts: Detailansicht der drei (alternati-
ven) Strahlenänge; (1) direkter Strahl, (2) zwei zeitlich verzögerte Teilstrah-
len aus dem MZI, (3) Strahl mit variabler Intensität durch Brewster-Reflexions
Strecke.
Die Laserpulse, die aus dem Ti:Saphir-Laser kommen, passieren wie oben erwähnt die Disper-
sions Korrekturstrecke und können auf dem Optik-Tisch durch verschiedene Aufbauten geleitet
werden. Der gesamte Optikaufbau ist mehrmals während den Messungen zu dieser Arbeit modi-
fiziert worden, wodurch die Strahlengänge immer komplexer wurden und immer mehr optische
Elemente (vor allem Spiegel) enthielten. Da es sich bei diesen Spiegeln Anfangs noch um dielek-
trische Spiegel handelte, die nicht die volle Bandbreite des Lasers reflektierten, wurde der kom-
plette Optikaufbau gegen Mitte der Messzeit dieser Arbeit neu konzeptioniert. Dabei wurden alle
Spiegel durch hochreflektive, breitbandige, metallische Spiegel ersetzt. Zudem wurde auf eine
kompakte Bauweise geachtet, um Strahlenwege möglichst kurz zu halten. Die einzelnen Strah-
lengänge für die verschiedenen Experimente wurden durch die Verwendung von Klappspiegeln
in einen einzigen Aufbau integriert, um zukünftige Umbauten zu vermeiden. Abbildung 3.4 zeigt
links ein schematisches Übersichtsbild des gesamten Optikaufbaus und rechts die verschiedenen
Wegstrecken (1), (2) und (3) noch einmal im Detail. Im hochgeklappten Zustand der Klappspie-
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gel (F) im Strahlengang (1) passiert der Laser zunächst einen Strahlteiler (S), dessen Funktion
später erläutert wird, und wird dann direkt zum letzten, sich auf dem Optik-Tisch befindlichen
Spiegel reflektiert. Sind die Klappspiegel des Strahlengang (1) heruntergeklappt, wird der La-
serstrahl ein, aktiv stabilisiertes Mach-Zehnder Interferometer (MZI) reflektiert, welches den
Laserstrahl an einem ersten Strahlteiler (S) in zwei Teilstrahlen zerlegt, von denen der Trans-
mittierte eine, durch eine per Piezomotor betriebene Bühne, variable Strecke zurücklegt. Am
zweiten Strahlteiler werden die beiden Teilstrahlen überlagert. Der Wegunterschied der beiden
Teilstrahlen ermöglicht eine zeitlich verzögerte Ankunft der Strahlen zueinander auf der Probe.
Die Stabilisierung des MZI erfolgt über die Pancharatnam-Phase [172] eines Helium-Neon La-
sers (orange), der das MZI parallel zum Ti:Saphir-Laser durchläuft. In dem einem Teil des MZI
passiert der HeNe-Laser jedoch eine λ/2-Wellenplatte, welche die Polarisation des HeNe-Lasers
senkrecht zum anderen Teilstrahl einstellt. Beide Teilstrahlen treffen auf eine λ/4-Wellenplatte,
die aus linear polarisiertem Licht zirkular polarisiertes Licht macht. Durch die Polarisationsdre-
hung des einen Teilstrahls um 90◦ ist dessen Helizität entgegengesetzt zur Helizität des anderen
Teilstrahls. Zusätzlich haben die nun zirkular polarisierten Teilstrahlen auf Grund der unter-
schiedlich zurückgelegten Wegstrecken eine Phasenverschiebung zueinander. In der Überlage-
rung der beiden zirkular polarisierten Teilstrahlen auf dem motorisierten Polarisationsfilter M
ergibt sich wiederum linear polarisiertes Licht, dessen Polarisationsrichtung von der Phasenver-
schiebung der beiden Teilstrahlen zueinander abhängt. Der motorisierte Polarisationsfilter lässt
nur den parallelen Teil der Polarisation des Strahls durch und die Intensität dieses Strahls wird
nach Aufweitung des Strahls durch eine Zerstreungslinse auf einer Photodiode gemessen. Diese
Intensität dient bei der Stabilisierung als Regelparameter. In der Praxis wird jedoch so verfah-
ren, dass, um eine gewünschte Verzögerungszeit der beiden Teilstrahlen des Ti:Saphir-Lasers
zueinander einzustellen, der motorisierte Polarisationsfilter gedreht wird und die Regelung des
MZIs die Piezobühne solange verschiebt, bis der ursprüngliche Intensitätswert wieder erreicht
ist. Das MZI ist ein Eigenbau, der in früheren Arbeit entstanden ist [26, 139]. Dadurch, dass im
Strahlengang (1) ein, mit den Strahlteilern im MZI identischer Strahlteiler eingebaut ist, wird
gewährleistet, dass die Materialmenge die der Laserstrahl auf seinem Weg ins PEEM passiert
für die Strahlengänge (1) und (2) identisch ist. Dadurch ist die Dispersionskorrektur für beide
Strahlengänge (gleich) optimal eingestellt ist. Strahlengang (3) ist eigentlich nur in Kombina-
tion mit Strahlengang (1) sinnvoll. Sind die Klappspiegel (F) hochgeklappt, wird der Strahl
von zwei Spiegeln (B), die im Brewster-Winkel zum Strahlenweg stehen, so reflektiert, dass
nur die s-polarisierte Komponente des elektrischen Feldes übrig bleibt. Durch die vorangestell-
te λ/2-Wellenplatte (H) kann die Polarisation, also der p- und s-Anteil des Lichtes und somit
die Intensität des reflektierten Strahls eingestellt werden. Eine Photodiode (D) misst die eine
Referenz-Intensität durch einen schwach-reflektierenden Strahlteiler. Unabhängig vom gewähl-
ten Strahlengang passiert der Laserstrahl eine weitere λ/2-Wellenplatte, mit der die Polarisation
des Laserstrahls auf der Probe festgelegt werden kann. Der Strahl verlässt den Optik-Tisch und
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passiert eine Fokussierungs-Linse und einen weiteren Spiegel, von dem er aus ins PEEM reflek-
tiert wird (hier nicht gezeigt, siehe Abb. 3.1). Eine Analyse der zeitlichen Struktur der Laser-
pulse kann durch einen Strahlteiler am Ende des Strahlengangs erfolgen. Die Strahlen passieren
identische Komponenten, die der Strahl auch auf dem Weg ins PEEM passiert, wie Wellenplat-
te, Linse und UHV-Fenster, um identische Analysebedingungen zu schaffen. Der Strahl kann
entweder von einem FRAC (engl. Frequency Resolved AutoCorrelator) [171] (FEMTOMETER
von FEMTOLASERS) oder einem FROG (engl. Frequency Resolved Optical Grating) [35, 159]
(FEMTOS-C von POLYTEC) analysiert werden.
3.3 Die Probenpräparation
In dieser Arbeit sind verschiedene plasmonische Materialsystem zum Einsatz gekommen. In der
Regel wurden all diese Materialsystem auf einem quadratischen (Kantenlänge 10mm) Stück ei-
nes unbehandelten Silizium-Wafers der Orientierung (001) oder (111), Dicke zwischen 200µm
und 500µm deponiert. Die native, amorphe SiO2-Schicht des Wafers wurde dabei nicht ent-
fernt. Es wurden lediglich Klebstoffreste und Schutzlack aus der Fertigung der Wafer mittels
Ultraschallbädern in Aceton und anschließend Isopropanol beseitigt. Epitaktisch gewachsene
Silberinseln, wie sie mit früheren Präparationsmethoden hergestellt wurden [164], eigneten sich
für die nachfolgenden Experimente nicht, da eine ihre räumlichen Ausdehnungen für die Beob-
achtung großer Propagationsstrecken zu gering waren und die Anregung von SPPs mit 800nm-
Laserpulsen an deren Kanten nicht so gut funktionierte [84]. Außerdem war es nicht möglich
eine stabile Bedeckung mit Caesium auf diese Inseln zu deponieren [84], die für die Messungen
mit 800nm-Pulsen benötigt wird (siehe unten).
3.3.1 Die Präparation von Silberfilmen
Mittels Molekularstrahl-Deposition wurde Silber aus einem Elektronenstrahlverdampfer [96]
auf die im Vakuum befindliche Probe gebracht. Die Probentemperatur war dabei entweder Raum-
temperatur oder darunter, bis zu −100 ◦C. Die Wachstumsraten lagen dabei zwischen 0,1nm/s
und 1nm/s. Nahezu unabhängig von der Wachstumstemperatur und -rate entstanden dabei et-
wa 400nm dicke, geschlossene, poly-kristalline Silber-Filme mit Rauigkeiten von unter 10nm
(exemplarisch an verschiedenen Filmen mittels AFM und LEED bestimmt, zum Vergleich siehe
[62] und Abb. 3.5). Die so präparierten Proben wurden zur Weiterbehandlung aus dem Vakuum
der Epitaxie-Kammer ausgeschleust.
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Abbildung 3.5: Obere Reihe: PEEM-Aufnahmen der unterschiedlich präparierten Materiali-
en. Untere Reihe: AFM-Aufnahmen der oberen Materialien. Von links nach
rechts: polykristalliner Ag-Film, großes (dickes) Au-Platelet, kleines (dünnes)
Au-Platelet.
3.3.2 Die Präparation von Gold-Platelets
Die Proben, bei denen Gold als plasmonisches Material dient, sind von Bettina Frank1, zur Ver-
fügung gestellt worden. Diese wurden auf zwei unterschiedliche Arten hergestellt. Sehr dünne
(10nm bis 40nm), monokristalline Gold-Inseln, sogenannte Platelets (engl., z. Dt.: Plättchen),
einer Größe von bis zu 10µm2 wurden in einer elektrochemischen Au/HCl-Zelle [50] (vgl. [64])
hergestellt. Größere (≈ 50µm2), mehrere Mikrometer dicke Gold-Inseln wurden durch Thermo-
lyse von AuCl4 in Tetrabutylammoniumbromid an Luft gewachsen [137].
3.3.3 Vergleich der unterschiedlichen Materialoberflächen
Abbildung 3.5 zeigt einen heuristischen Vergleich exemplarischer Proben der drei Materialien,
die auf die oben erläuterten Arten präpariert wurden. Die obere Reihe der Bilder zeigt Aus-
schnitte aus PEEM-Aufnahmen, von links nach rechts: polykristalliner Ag-Film, großes (dickes)
Au-Platelet, kleines (dünnes) Au-Platelet. Die Rauigkeit der Materialien nimmt von links nach
rechts ab, was man in den AFM-Aufnahmen (untere Reihe) sieht. Die AFM-Aufnahme des dün-
1Derzeitige Adresse: Arbeitsgruppe Prof.-Dr. Harald Gießen, 4. Physikalisches Institut und Forschungs-Center
SCoPE, Universität Stuttgart, Pfaffenwaldring 57, D-70569 Stuttgart / Email: b.frank@pi4.uni-stuttgart.de
39
Kapitel 3 Experimentelles
nen Au-Platelet (unten rechts) ist unscharf, was keine genaue Rauigkeitsbestimmung zulässt.
Außerdem befanden sich bei der Messung kleine und große, hohe Verunreinigungen auf dem
Platelet, die wahrscheinlich durch die Lagerung der Probe an Luft oder aus dem Restgas des
Vakuums auf die Probe gekommen sind (z.B: Kohlenstoff). Diese würden einen mittleren Rau-
igkeitswert verfälschen. In den PEEM-Aufnahmen im Teil der experimentellen Ergebnisse sieht
man bei Ag-Filmen und, wenn auch weniger, bei großen Au-Platelets einen Einfluss der Rauig-
keit in den Aufnahmen. Auf diese Einflüsse wird an dieser Stelle hingewiesen, sie werden aber
nicht weiter thematisiert, da sie für die Erkenntnisse dieser Arbeit irrelevant sind.
3.3.4 Die Strukturierung mittels fokussierter Ionen
Um die Einkopplung von Licht in Oberflächenplasmonen zu ermöglichen (siehe Abschnitt 2.2),
wurden verschieden geformte Gräben und Gitterstrukturen in das jeweilige, plasmonische Ma-
terial gefräst mittels einer Ionenfeinstrahl-Anlage (engl. Focussed Ion Beam, Abk. FIB). Die
Grundlagen und Anwendungen der Methode der Abtragung mit Ionenstrahlen ist zu finden in
den Referenzen [37, 69, 170]. Zur kurzen Erklärung der Funktionsweise: In der verwendeten
Anlage werden Ga+-Ionen mit einem Strahlstrom von 93pA aus einer Ionenkanone mit 30kV
auf die Oberfläche fokussiert. Durch Stöße der Ionen mit dem Oberflächenatomen kommt es
dabei zur Abtragung des Oberflächenmaterials (aber auch zur Implantation von Gallium). Um
spezielle Strukturen zu fertigen, können diese als Bitmap in die Software der FIB-Anlage ge-
laden werden. Der Blauwert 255 des RGB-Farbraumes dieser Bilder wird von der Software
dabei mit der einstellbaren maximalen Verweilzeit des Strahles an einer Stelle in Verbindung
gesetzt. Alle in dieser Arbeit gezeigten Strukturen wurden mit dem Blauwert 255 gezeichnet,
bei einer maximalen Verweilzeit von 1µs. Der letzte Parameter, der in der Software eingestellt
werden kann, ist die nominelle Tiefe der Abtragung, in der Software “Z Size” (engl.), im Fol-
genden nur z genannt. Zu Kalibrationszwecken sind mittels AFM an mehreren strukturierten
Gräben mit unterschiedlichem z die Tiefen der Gräben in einem polykristallinen Ag-Film be-
stimmt worden. Abbildung 3.6 (a) zeigt eine SEM-Aufnahme (Tilt: 52◦) dieser Gräben, die von
“A” bis “Q” bezeichnet sind. Alle Gräben sind durch den Bitmap-Import in der Software mit
einem Blauwert von 255 gezeichnet worden. Die Gräben haben eine (nominelle) Länge von
40µm und eine (nominelle) Breite von 780nm, bis auf Graben “O”, welcher eine Breite von
2×780nm = 1,560µm hat. Man erkennt zunächst, dass die z-Werte nicht der tatsächlichen Tie-
fe der Gräben entspricht, dass sich jedoch ein linearer Zusammenhang findet. Bei kleinen Tiefen
scheint jedoch die statistische Abweichung größer als bei größen z-Werten. Es muss auch fest-
gehalten werden, dass zusätzlich die Breite der Gräben einen Einfluss auf die Grabentiefe hat.
Dies erkennt man, wenn man die Messwerte der Gräben “N” und “O” vergleicht. Beide sind
mit einem z-Wert von z = 5µm gefertigt worden, Graben “O” wurde jedoch doppelt so breit an-
gelegt und zeigt bei der AFM-Messung einen wesentlich geringere Tiefe. Dies kann eigentlich
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Abbildung 3.6: a SEM-Aufname (Tilt 52◦) mittels FIB erstellter Gräben in einem Ag-Film auf
SiO2/Si. b Mittels AFM bestimmte Tiefe der Gräben aus (a) als Funktion der
nominellen Tiefe z (“Z Size”) der FIB. An manchen Gräben wurden mehre-
re Messungen durchgeführt. Die Farbkodierung der Messdaten entspricht den
zugeordneten, farbigen Bezeichnungen der Gräben aus (a).
nur anhand des durch die FIB-Software eingestellten Ionenstrahldurchmessers erklärt werden.
Vermutlich weitet die FIB-Software den Ionenstrahl auf um ein größeres Gebiet in möglichst
kurzer Zeit zu bearbeiten, denn die Zeit die für die Fertigung beider Gräben benötigt wurde ist
mit 50s exakt gleich. Der Flächeninhalt des Grabens “O” an der Ag-Oberfläche ist doppelt so
groß wie der des Grabens “N”. Die gemessene Tiefe des Grabens “O” entspricht zwei Dritteln
der Tiefe des Grabens “N”. Daraus folgt, dass das abgetragene Volumen des Grabens “O” um
etwa ein Drittel größer ist, als das des Grabens “N”. Dies kann z.B. dadurch erklärt werden, dass
Areale leichter abgetragen werden können, wenn um sie herum ebenfalls Material abgetragen
worden ist. An dieser Stelle soll aber nicht weiter auf die Effekte der Ionenstrahl-Abtragung
eingegangen werden, da dies die Thematik dieser Arbeit nur tangiert. Es muss hinzufügt wer-
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den, dass umgekehrt kein Einfluss der Tiefe der Gräben auf deren tatsächliche Breite gefunden
werden konnte. Abschließend bleibt festzuhalten, dass es der lineare Zusammenhang durch die
Ausgleichsgerade
dAFM = 0,0275 · z(nm)+14nm (3.1)
beschrieben werden kann. Ein Achsenabschnitt von 14nm lässt auf die Rauhigkeit des Filmes
rückschließen. Auch ohne FIB-Abtragung gibt es Höhenunterschiede im Bereich von 10nm.
Die in dieser Arbeit gezeigten Messungen sind alle bei einem z-Wert von 1µm gefertigt worden
und haben daher eine Tiefe von etwa 40− 50nm. Dieser Wert gilt selbstverständlich nur für
polykristalline Ag-Filme, für monokristalline Gold-Platelets wurde keine Kalibrationsmessung
aufgenommen. Bei den dünnen Platelets waren die Schnitte jedoch immer so tief, dass sie bis
auf das Substrat reichten. Ähnliche Messungen wurden für Si und GaAs durchgeführt [107].
3.3.5 Absenkung der Austrittsarbeit durch Caesium-Deposition
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Abbildung 3.7: Photoelektronenspektren für verschiedenen Cs-Depositionsdauern. Der Cs-
Verdampfer wurde nach 36min ausgeschaltet. Das Spektrum nach 38min bleibt
für große Zeiten (> 12h) erhalten. Inset: Aus der Breite der Spektren bei einer
Photoelektronenausbeute von 160arb.u. berechnete Austrittsarbeitsänderung
gegen Cs-Depositionsdauer und (polykr.) Ag-Film-Austrittsarbeit gegen Cs-
Bedeckung (berechnet mit [165]).
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Nach dem Transfer der Proben aus der FIB-Anlage durch Luft werden sie in die Vakuum-
kammer des PEEMs eingeschleust. Dort werden die Proben durch rückseitige Strahlungswärme
eines, mit 1,5A geheizten, Filaments in der Regel für 12 Stunden bei einer Temperatur von et-
wa 250 ◦C ausgegast, um Verunreinigungen wie Wasser zu entfernen. Anschließend werden die
Proben je nach Fragestellung mit einer dünnen Schicht Caesium (Cs) bedeckt, um die Austritts-
arbeit des plasmonischen Materials für die Photoemission zu senken. (Für Wolfram und Tantal
wurde dies schon gezeigt [36, 65].) In einer Bachelorarbeit wurde gezeigt, dass bei Sättigungs-
bedeckung eine Austrittsarbeitsänderung von etwa 1,2eV ausreicht, um einen 2PPE Prozess
auf polykristallinem Silber zu ermöglichen [80]. Abbildung 3.7 zeigt Photoelektronenspektren
während der Cs-Deposition auf einem polykristallinen Ag-Film. Mit zunehmender Bedeckung
werden die Spektren breiter, das heißt die Austrittsarbeit sinkt. Im Inset gezeigt sind die Ände-
rung der Austrittsarbeit und die daraus berechnete Austrittsarbeit des Ag-Films (Literaturwert
für den unbedeckten Film 4,26eV [42]) als Funktion der Dauer der Cs-Deposition und der Cs-
Bedeckung. Die Austrittsarbeitsänderung wurde aus der Breite der Spektren auf Höhe einer
Photoelektronenausbeute von ca. 150arb.u. berechnet. Für den unbedeckten Film ergibt sich
dabei eine Breite von etwa 0,55eV. Die maximale Breite des Spektrums nach 32min beträgt
etwa 1,8eV. Daraus ergibt sich eine maximale Austrittsarbeitsänderung von 1,25eV. Die Cs-
Bedeckung wurde anhand der Messungen von Wang durchgeführt [165]. Ab einer Bedeckung
von etwa 0,23ML ist die Austrittsarbeit des polykristallinen Ag-Films soweit abgesenkt, dass
ein 2PPE-Prozess mit 800nm-Laserpulsen möglich ist.
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Kapitel 4
Anregung und Abfrage von
Oberflächenplasmonen bei schwacher
Anregung
Dieses Kapitel beinhaltet die experimentellen Befunde zur Anregung und Abfrage von Oberflä-
chenplasmonen in senkrechter Lichteinfallsgeometrie. Dabei bedeutet “Anregung” die (effekti-
ve) Konversion von Licht in Oberflächenplasmonpolaritonen, “Abfrage” bedeutet die von der
Überlagerung von SPP und Licht verursachte Photoelektronenemission. Teile dieses Kapitels
sind veröffentlicht in den eigenen Publikationen [114] und [115]. Grundlegende Überlegungen
zu Photoemissionsmikroskopie von SPPs in senkrechter Laserbeleuchtung finden sich in [86].
Hier wird gezeigt, dass bei dieser Art der Beleuchtung die beobachtete räumliche Modulation
der Photoelektronenausbeute genau der SPP-Wellenlänge entspricht. In diesem Kapitel wird die
Anregung der SPPs als “schwach” angesehen, das heißt Effekte wie “Plasmoemission” (siehe
Kapitel 6) o. ä. werden außer acht gelassen. Beim elektrischen Feld der SPPs wird nur die longi-
tudinale Komponente Ex betrachtet und Beiträge der senkrechten Komponente Ez vernachlässigt,
da diese im Vergleich zu Ex sehr schwach ist (siehe unten).
4.1 Anregung von SPPs
4.1.1 Gitterkopplung in Abhängigkeit der Anregepulspolarisation
Bei der Anregung von Oberflächenplasmonen in senkrechtem Lichteinfall mit linear polarisier-
ten Laserpulsen ist die elektrische Komponente des Lichts ausschließlich s-polarisiert, das heißt
das elektrische Feld oszilliert parallel zu Oberfläche. Eine Drehung der Polarisation des Lichtes
bewirkt also nur eine Drehung der Feldausrichtung in der Ebene der Oberfläche. Bei streifen-
dem Lichteinfall spielt die Polarisation des Lichtes sowohl für die Stärke der Anregung, als
auch für die Ausbreitungsrichtung der Oberflächenplasmonen eine entscheidende Rolle [27].
Bei senkrechtem Lichteinfall propagieren Oberflächenplasmonen stets senkrecht von der Anre-
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Abbildung 4.1: a 2PPE-PEEM Aufnahme zweier Gitterkoppler deren Ausrichtung um 45◦ zu-
einander gedreht ist. Die Polarisation des elektrischen Feldes ist links unten
gezeigt. b Normalisierte 2PPE Ausbeute als Funktion des Polarisationswinkels
ϑ für die Bereiche “A”, “B”, “C”, “D” und den Hintergrund (BG) aus (a). Die
Marker entsprechen den Symbolen der Bereiche aus (a). Die durchgezogenen
Linien sind Fits der Form cos4(ϑ + φ) mit unterschiedlicher Phase φ . Abbil-
dung entnommen aus [115].
gungsstruktur (Inselkante, Gitter, Verunreinigung) weg [86]. Die Anregungsstärke hängt aller-
dings immer noch von der Polarisation des Lichts relativ zur Anregungsstruktur ab.
Abbildung 4.1 zeigt die Photoemissionsausbeute als Funktion des Polarisationswinkels relativ
zur Gitternormalen. In (a) sind zwei Gitterkoppler gezeigt, die um einen Winkel von 45◦ zuein-
ander gedreht sind. Man erkennt, dass für eine Polarisation des Lichts, wie sie in der unteren
linken Ecke gezeigt ist, SPPs an beiden Kopplern angeregt werden. Die Helligkeit der Streifen,
die von den Kopplern ausstrahlen und deren Ursprung in Kapitel 6 erläutert wird, ist ein indi-
rektes Maß für die Stärke der SPP-Anregung an den jeweiligen Kopplern. In Abb. 4.1 (b) ist die
Photoelektronenausbeute als Funktion des Polarisationswinkels ϑ für jeweils zwei Bereiche der
Koppler “1” und “2” aufgetragen. Vertikale Polarisation ist bei etwa 100◦ zu finden und größere
Winkel bedeuten eine Polarisationsdrehung im Uhrzeigersinn. Die Bereiche “A” und “C” sind
dabei direkt auf den Gitterkopplern gemessen, “B” und “D” auf den zugehörigen hellen Streifen.
Als Vergleich ist die Hintergrundintensität (BG) als gestrichelte Linie gezeigt. Die durchgezoge-
nen Linien zeigen Fits der Form A · cos4(ϑ +φ) mit der Amplitude A und der Phase φ als freie
Parameter. Für Koppler “1” ergibt sich φ1 ≈ 15◦ und für Koppler “2” φ2 ≈ 60◦. Abweichungen
der Fits lassen sich dadurch erklären, dass zum einen die Hintergrundintensität bei dieser Mes-
sung nicht vom Polarisationswinkel unabhängig ist. Zum anderen sind sich die beiden Gitter
46
4.1 Anregung von SPPs
sehr nahe, sodass Koppler “1” in Koppler “2” hinein strahlt und dort zusätzlich zur Intensität
bei anderer Polarisationsabhängigkeit beiträgt. Es lässt sich jedoch festhalten, dass die Anre-
gung von Oberflächenplasmonen dann am stärksten ist, wenn die Polarisation der anregenden
Laserpulse parallel zur Gitternormalen ist.
4.1.2 Verstärkung durch mehrere Gitterkopplerstriche
Die Parameter der Gitterkoppler, die im Rahmen dieser Arbeit zur Anregung von Oberflächen-
plasmonen verwendeten werden, werden bezüglich ihrer Anregungseffizienz untersucht. Dabei
wird versucht, durch Erhöhung der Gitterstrichzahl eine Verstärkung der SPPs zu erreichen. Die
Periodizität des Gitters wird dabei nicht verändert, da diese, wie im Kapitel 2.2 erläutert, der
Plasmonenwellenlänge entsprechen muss.
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Abbildung 4.2: a SEM Aufnahme eines treppenartigen Gitterkopplers. Die schwarzen Linien
sind Gräben im sonst geschlossenen, polykristallinen Ag-Film. b Selbiger Git-
terkoppler unter senkrechter Laserbeleuchtung (2PPE-PEEM). c Intensitätspro-
fil entlang der schwarzen, gestrichelten Linie in (b) als Funktion des Ortes. Ab-
bildung entnommen aus [115].
Abbildung 4.2 (a) zeigt die SEM Aufnahme eines treppenartigen Gitterkopplers mit einer ma-
ximalen Anzahl von 10 Strichen in den Außenbereichen und einem Strich in der Mitte. Die Tiefe
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der Striche entspricht mit etwa 400nm der Dicke des Ag-Films, die Breite der Gräben beträgt
etwa 120nm und ist für alle Striche identisch. Panel (b) zeigt den selben Gitterkoppler nach Cae-
sierung im PEEM unter senkrechter Laserbeleuchtung, die Polarisation des Lasers ist parallel zur
Gitternormalen. Man erkennt, dass die Photoelektronen-Intensität auf dem Gitter am Stärksten
ist und es unterhalb des Gitters in horizontaler Richtung eine Intensitätsmodulation gibt. Diese
nimmt von innen nach außen, also mit steigender Gitterstrichzahl zu. Ein Linienschnitt entlang
der schwarzen, gestrichelten Linie ist in (c) gezeigt. Das normierte Intensitätsprofil (rot) fällt
zur Mitte hin linear ab (Minimum bei Position 20µm) und steigt dann nach rechts wieder linear
an. In schwarz ist das Strichprofil des Gitters hinter den Intensitätsverlauf gelegt, so dass man
erkennen kann, dass die steigende Intensität mit der steigenden Strichzahl einhergeht. Man er-
kennt, dass der lineare Verlauf der Intensität bei acht Strichen links und rechts sättigt. Geht man
davon aus, dass ein einzelner Gitterstrich das anregende Lichtwellenpaket linear in ein, bis auf
die Amplitude identisches SPP abbildet und dass der Laserpuls eine endliche zeitliche Breite
besitzt, so kann man folgende Überlegung anstellen: Platziert man einen weiteren Gitterstrich
genau im Abstand einer SPP-Wellenlänge zum ersten Strich, erzeugt dieser ebenfalls ein identi-
sches SPP-Paket. Die am ersten Strich angeregte SPP-Phasenfront sei o. B. d. A. ein Maximum
der elektrischen SPP-Feldes und ist innerhalb der Zeitdauer eines optischen Zyklus um genau
eine SPP-Wellenlänge weiter propagiert. Es kommt daher zur konstruktiven Interferenz mit dem
SPP-Feldmaximum am zweiten Strich. Platziert man nun einen dritten Gitterstrich im Abstand
von 2 ·λSPP zum ersten Strich, interferieren nun insgesamt drei Feldmaxima konstruktiv mitein-
ander. Diese Verstärkung lässt sich solange fortsetzen bis der Abstand der äußersten Gitterstriche
größer ist als die Strecke, die ein SPP innerhalb der Laserpulsdauer zurücklegen kann. Danach
propagiert das SPP des “ersten” Gitterstichs dem SPP des “letzten” Gitterstichs hinterher, aber
holt es auf Grund gleicher Gruppen- und Phasengeschwindigkeit niemals ein. Die konstruktive
Verstärkung durch das Gitter macht es zu einem effektiven, nano-optischen Element. Allerdings
bringt diese Methode auch einen (in der Regel unerwünschten) Nebeneffekt mit sich. Dadurch,
dass die immer mehr Gitterstriche das Laserpaket in SPPs konvertieren, verbreitert sich der SPP-
Puls auf der Oberfläche mit jedem Gitterstrich (um eine SPP-Wellenlänge).
Abbildung 3.1 zeigt eine Veranschaulichung der Anregung von SPPs an Gitterkopplern mit
einer unterschiedlichen Strichanzahl, die in der Abbildung von oben nach unten, (a)-(f) um je-
weils einen Strich zunimmt. Auf der linken Seite ist ein Pump-Laserpuls gezeigt, der in allen
Fällen identisch ist und o. B. d. A. aus 3 optischen Zyklen besteht. Der Einfachheit halber wird
angenommen, dass die Laserpulse monochromatisch sind. Im Fall von (a) besteht der Gitter-
koppler, schematisch in der mittleren Spalte gezeigt, nur aus einem einzigen Strich/Graben. In
diesem Fall wird der Lichtpuls (intensitätsanteilig) “eins zu eins” in ein SPP konvertiert. Das
resultierende SPP ist in einiger Entfernung zum Gitterkoppler, zu einer festen Zeit t f ix in der
rechten Spalte von Abb. 4.3 dargestellt. Unter der Annahme, dass SPPs durch die Gräben hin-
durch propagieren und linear superponieren, steigt, wie in Abb. 4.3 (b) und (c) gezeigt, mit
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Abbildung 4.3: Schematische Betrachtung der Erzeugung eines SPP Pulses durch einen Licht-
puls an Gitterkopplern mit verschiedenen Strichanzahlen. Abbildung entnom-
men aus [115].
der Anzahl der Gitterstriche die Amplitude des elektrischen Feldes des SPP ESPP(x, t f ix). Die
Wechselwirkung von SPPs, die an unterschiedlichen Orten angeregt werden, kann maximal mit
v = c0 stattfinden. Auf Grund der endlichen zeitlichen Struktur des Laserpulses stagniert daher
der Verstärkungsffekt, sobald die Anzahl der Gitterstriche die Anzahl der optischen Zyklen des
Laserpulses übersteigt (Abb. 4.3 (d)). Durch jeden weiteren Gitterstrich wird das SPP-Paket nur
noch breiter, aber nicht mehr intensiver (Abb. 4.3 (e)-(f)). In einer früheren Master-Arbeit wurde
gezeigt, dass die optimale Anzahl der Gitterstriche gleich der Anzahl der optischen Zyklen des
anregenden Laserpulses ist [110]. Ein Laserpuls mit einer Wellenlänge von λ = 800nm hat eine
Periodendauer von T = λ/c0 = 2,67fs. Damit besteht ein 20fs-langer Laserpuls aus weniger
als acht optischen Zyklen. Daher sollte ein Gitterkoppler, der diesen Puls in ein SPP-Paket mit
maximaler Intensität und minimaler Breite konvertieren soll, nicht mehr als 8 Striche aufwei-
sen und daher nicht breiter als 8×λSPP ≈ 6µm sein. Auf Grund dieser Überlegung kann davon
ausgegangen werden, dass die Laserpulse, die für das in Abb. 4.2 (b) gezeigte PEEM Bild ver-
wendet wurden, höchsten eine zeitliche Breite von 20fs gehabt haben, da die PEEM-Intensiät
bei mehr als 8 Strichen nicht weiter steigt. Die tatsächliche Pulsdauer der Laserpulse war in
diesem Experiment jedoch unbestimmt. Allgemein lässt sich festhalten, dass:
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nSPP = lPump+mG−1 für mG ≥ 1, (4.1)
mit der Anzahl der Oszillationen des SPPs nSPP, der Anzahl der optischen Zyklen des Pum-
plasers lPump und der Anzahl der Gitterstriche mG. Zhang et al. [180] haben gezeigt, dass die
Breite der Gräben einen Einfluss auf die Kopplungseffizienz von Licht in SPPs hat. Sie beob-
achteten, dass die Stärke des beobachteten PEEM-Signals mit der Grabenbreite ansteigt. Die
experimentelle Situation, unter der Zhang et al. ihre Beobachtungen gemacht haben, ist je-
doch nicht mit dem, in dieser Arbeit verwendeten Aufbau vergleichbar. Die Experimente von
Zhang et al. sind unter streifendem Lichteinfall durchgeführt worden. Da in dieser Geometrie
das einfallende Licht (teilweise) p-polarisiert ist, also eine senkrechte Komponente des elek-
trischen Feldes vorhanden ist, kann die Feldverteilung an den Gräben anders sein als bei rein
s-polarisiertem Licht. Porto et al. [136] haben in einer theoretischen Arbeit gezeigt, dass auch
die Tiefe der Gräben eine Einfluss auf die Resonanzen der SPPs hat, wobei der Einfallswin-
kel des Lichts mit in Betracht gezogen werden muss. Berechnungen zur Interaktion der Felder
der einzelnen Gräben untereinander bei Anregung mit s-polarisiertem Licht sind von Polyakov
et al. [135] angestellt worden. In den Messungen dieser Arbeit haben sich Gräben mit einer
Grabenbreite, die etwa einem Viertel der Lichtwellenlänge und einer Grabentiefe, die etwa der
Hälfte der Lichtwellenlänge entspricht als besonders geeignet erwiesen, um SPPs anzuregen.
Diese Beobachtungen sind zwar undokumentiert, wurden aber durch theoretische Rechnungen
bestätigt [141]. Systematische Untersuchungen zum Einfluss der geometrischen Parameter der
Gräben auf die Kopplung von Licht in SPPs sind in dieser Arbeit nicht angestellt worden. Da
für die obrigen Überlegungen mit monochromatischem Licht argumentiert wurde, die realen, im
Experiment verwendeten Laserpulse jedoch eine gewisse spektrale Breite haben, sind quantita-
tive Aussagen zur Feldverteilung an den Gräben nur mit Hilfe von nummerischen Simulationen
möglich.
4.2 Abfrage durch Photoemission
4.2.1 Abbildungsbedingungen bei streifendem und bei senkrechtem
Lichteinfall
Dieser Abschnitt ist teilweise in einer eigenen Veröffentlichung erschienen. Darin wurde ge-
zeigt, dass die im PEEM beobachtete Periodizität der hellen Streifen vom Einfallswinkel des
abfragenden Laserpulses zur Oberflächennormalen abhängt [86]. Abbildung 4.4 (e) zeigt den
theoretischen Verlauf der Periodizität als Funktion des Einfallswinkels zur Oberflächennorma-
len nach der Moiré-Theorie [3, 27], zusammen mit Messwerten aus 2PPE-PEEM Bildern (a-d)
von verschiedenen experimentellen Aufbauten. Dabei wurden frequenzverdoppelte Laserpulse
50
4.2 Abfrage durch Photoemission
3.5
3.0
2.5
2.0
1.5
1.0
0.5
0.0
P
a
tt
e
rn
 P
e
ri
o
d
ic
it
y
 
 (
µ
m
) 
 
M
9080706050403020100
Incidence Angle of Light to the Surface Normal  (°) 

h
=0°
=7.1°
=36°
=180°

SPP
h
Sideview Topview
=4.1°
=2.6° LEEM Setup
 PEEM Setup
 Possible values from Moiré‘s concept
b d
c
a
e)
Abbildung 4.4: a-d 2PPE-PEEM Aufnahmen von verschiedenen Ag-Inseln unter Beleuchtung
mit 400nm-Laserpulsen, aufgenommen mit zwei verschiedenen Mikroskop-
Aufbauten (PEEM/LEEM). e Verlauf der Periodizität als Funktion des Einfalls-
winkels (θ ) und des Winkels zwischen Laserpulsen und SPP in der Ebene (α).
Angelehnt an Fig. 2 und 3 aus [86].
mit einer Zentralwellenlänge von 400nm zur Anregung und uncaesierte, epitaktisch gewachsene
Ag-Inseln auf Si(111) als plasmonisches Material benutzt.
Man erkennt, dass nur im Falle der senkrechten Lichteinfallsgeometrie die beobachtete Peri-
odizität der Modulation der Photoelektronenausbeute der SPP-Wellenlänge entspricht. Dies gilt
unabhängig von der verwendeten Laserwellenlänge und damit auch für alle folgenden Betrach-
tungen dieser Arbeit, welche mit 800nm-Laserpulsen durchgeführt werden.
4.2.2 Photoemissionskontrast in Abhängigkeit der
Abfragepulspolarisation
Dieser Abschnitt ist nahezu identischer Weise in einer eigenen Publikation [132] veröffentlicht.
Zur Klärung der Frage, auf welche Feldkomponente des elektrischen Feldes eines SPPs die Pho-
toemissionsmikroskopie sensitiv ist, wurde folgendes Experiment durchgeführt (siehe Abb. 4.5
(a)): An einem Gitterkoppler, bestehend aus fünf Strichen, der in ein dickes Au-Platelet durch
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Abbildung 4.5: a Schematische Darstellung des Experiments. Inset: Festlegung des Koordina-
tensystems in der Oberflächenebene und Lage der elektrischen Feldvektoren der
Laserpulse 1 (Pump) und 2 (Probe). b PEEM-Aufnahme des Bereichs markiert
mit FOV für parallele Probe Polarisation (θ = 0◦). c PEEM-Aufnahme des FOV
für orthogonale Probe Polarisation (θ = 90◦). d PEEM-Aufnahme des FOV bei
blockiertem Probe-Strahl (θ = 0◦). e PEEM-Aufnahme des FOV bei blockier-
tem Pump-Strahl (θ = 0◦). Der Skalenstrich in (d) sowie die Falschfarbenskala
in (e) gilt für alle Panele (b)-(e). Abbildung angelehnt an Fig.1 aus [132].
FIB-Milling gefertigt wurde, werden durch Bestrahlung mit dem fokussierten Pump-Laser EL1
(Abb. 4.5 (a) unterer roter Kreis) SPPs angeregt. Diese propagieren mit der Gruppengeschwin-
digkeit vg,S vom Gitterkoppler weg über die Oberfläche. Die roten Linien (Abb. 4.5 (a) oben)
illustrieren die Phasenfronten der SPPs ES1 nach einer gewissen Zeit ∆t. Der obere rote Kreis
in Abb. 4.5 (a) symbolisiert die Position des Probe-Lasers EL2, welcher um die Zeit ∆t verzö-
gert die Oberfläche erreicht. Das Zentrum des Lasers wurde absichtlich um ∆s = vg,S ·∆t auf
die Schwerpunkts-Position der SPPs verschoben. Die Polarisation des Probe-Lasers kann in der
Ebene unabhängig von der Polarisation des Pump-Pulses eingestellt werden. Dazu wurden in
die beiden Strahlenwege des MZI zwei identische λ/2-Verzögerungsplatten gestellt. Die Wel-
lenplatte im Probe-Arm lässt sich mit einer elektrischen Steuerung rotieren, um so die Polarisati-
on im Probe-Strahlenweg zu verdrehen. Damit Pump und Probe-Puls ansonsten eine identische
Zeitstruktur aufweisen, wurde in den Probe Arm eine identische Wellenplatte eingebaut. Zu-
nächst wurden die Polarisationen in beiden Armen so gedreht, dass sie am Gitterkoppler zur
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optimalen Einkopplung von SPPs eingestellt waren, also dass EL1,L2 senkrecht zum Gitterkopp-
ler stehen. Danach wurde die Zeitverzögerung (Delay) zwischen Pump und Probe-Pulse so ein-
gestellt, dass bei Eintreffen des Probe-Pulses, das SPP, das vom Pump-Puls angeregt wurde,
sich gerade mittig im Gesichtsfeld des PEEMs (engl. field of view, Abk. FOV in Abb. 4.5 (a))
befindet. Eine genaue Angabe der Zeitverzögerung kann jedoch nicht gemacht werden, da für
das Experiment die aktive Regelung des MZIs ausgeschaltet werden musste, da sie auf Grunde
der zusätzlichen Wellenplatten in den Strahlengängen nicht mehr funktionerte. Der Abstand von
SPP und Gitter war in diesem Experiment etwa ∆s ≈ 70µm, was auf eine ungefähre Delayzeit
von etwa ∆t = ∆s/vg,S ≈ 250fs schließen lässt. Trotz der ausgeschalteten Stabilisierung war das
MZI stabil genug, um das folgende Experiment durchführen zu können.
Die Polarisation des Probe-Lasers wurde von θ = −90◦ bis θ = 270◦ in ∆θ = 10◦-Schritten
gedreht und zu jeder Probe-Polarisationseinstellung ein PEEM-Bild aufgenommen. Abbildung
4.5 (b) zeigt den Fall, dass Pump und Probe-Polarisation parallel zueinander und senkrecht zum
Gitterkoppler sind (θ = 0◦). Man erkennt maximalen Kontrast der Phasenfronten des SPPs.
Dieser Kontrast verschwindet vollständig, wenn die Probe-Polarisation senkrecht zur Pump-
Polarisation ist (θ = 90◦, Abb.4.5 (c)). Um die Beiträge der beiden Laserpulse zu bestimmen,
wurde das Experiment mit jeweils blockiertem Pump- bzw. Probestrahl wiederholt. Abbildung
4.5 (d) zeigt das selbe Gesichtsfeld bei blockiertem Probe-Stahl. Der helle Hintergrund kommt
durch den Effekt der Plasmo-Emission zustande (siehe Kapitel 6 oder [114]). Abbildung 4.5 (e)
zeigt, dass bei blockiertem Pump-Puls nur eine schwache Hintergrundintensität vorhanden ist.
Alle Bilder sind in Falschfarben dargestellt, deren Skala sich in Panel (e) findet. Der Skalenstrich
für alle Panele ist in (d) gezeigt.
Abbildung 4.6 (a) zeigt eine Zusammenstellung von Linienschnitten entlang der schwar-
zen gestrichelten Linien in 4.5 (a), die aus den PEEM-Bildern für die verschiedene Probe-
Polarisation entnommen und übereinander gestapelt wurden. Panel (b) zeigt berechnete Lini-
enschnitte in der selben Art der Auftragung aus einer einfachen wellenmechanischen Simulati-
on. In beiden Fällen propagiert das SPP von links nach rechts. Man erkennt den exponentiellen
Abfall des SPPs am von links nach rechts schwächer werdenden Hintergrund. In Experiment
und Simulation können in beiden Fällen zwei prinzipiell unterschiedliche Situationen beobach-
tet werden. In Situationen in denen der abfragende Puls, bezeichnet mit “L2” parallel (“A”)
oder anti-parallel (“C”) zur Propagationsrichtung der Oberflächenplasmonen (“S1”) ist, kann
man maximalen Kontrast der SPP-Phasenfronten erkennen. Im anderen Fall, dass “L2” senk-
recht zu “S1” ist, ist die mittlere Intensität sehr viel geringer und man kann fast keinen Kontrast
mehr erkennen. Das Diagramm in Abb. 4.6 (c) zeigt die 2PPE-Ausbeute aus dem Bereich “ROI”
(engl. region of interest, z. Dt. Bereich von Interesse) als horizontal gemittelte Linienschnitte von
(a) für verschiedene Pump-Probe Konfigurationen in Abhängigkeit der Polarisation des Probe-
Pulses. Die blauen Rauten zeigen das Verhalten für die Anwesenheit beider Strahlen, Pump und
Probe. Die Amplitude der Modulation der Ausbeute ist deutlich größer als in dem Falle, wenn
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Abbildung 4.6: a Übereinander angeordnete Linienschnitte entlang der gestrichelten Linie in
Abb. 4.5 (b) aus den für die verschieden Polarisationswinkel aufgenommen
PEEM-Bilder. b Einfache wellenmechanische Simulation von (a). “S1” zeigt
die Propagationsrichtung des SPPs an. “L2” die Richtung der Polarisation des
Probe-Lasers. Maximaler Kontrast findet sich in Experiment und Simulation
immer dann wenn Pump und Probe parallel oder anti-parallel zueinander sind.
Der Kontrast verschwindet für “S1”⊥ “L2”. c 2PPE-Ausbeute als Funktion der
Probe-Puls Polarisation. Die Daten Punkte entstammen dem mit “ROI” mar-
kierten Bereich in (b). Die durchgezogenen Linien sind Fits aus Gl. 4.4 mit
einer cos4(θ)-Modulation des letzten Terms. Abbildung angelehnt an Fig. 2
und 3 aus [132].
nur der Probe-Strahl präsent ist (aufrechte grüne Dreiecke). Auch ist die gemittelte absolute Aus-
beute bzw. der Hintergrund deutlich größer. Die Tatsache, dass die Daten für die ausschließliche
Anwesenheit des Probe-Strahls überhaupt eine Polarisationsabhängigkeit zeigen, ohne das SPPs
vorher vom Pump-Stahl angeregt wurden, lässt sich damit begründen, dass der Durchmesser des
Probe-Lasers so groß gewesen ist, dass es trotz der großen Entfernung zum Gitterkoppler noch
mit diesem überlappte. So regte der Probe-Pulse ungewollt SPPs am Gitterkoppler an, was zu
einer cos4(θ)-artigen Abhängigkeit des Photoelektronen-Intensität führt [115]. Die Daten ohne
Probe-Laser (umgedrehte rote Dreiecke) zeigen, wie zu erwarten, keine signifikante Abhängig-
keit von der Probe-Polarisation. Die schwarzen Kreise sind durch Subtraktion der gemessenen
Daten für “ausschließlich Pump” und “ausschließlich Probe” von den ”Pump und Probe“-Daten
berechnet und zeigen den zu erwartenden vom SPP verursachten Kontrast, ohne den Einfluss
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nicht-kohärenter Beiträge der einzelnen Laserpulse. Die durchgezogenen Linien sind Fits durch
die in Gl. 4.4 beschriebenen Terme für die unterschiedlichen Beiträge zur Photoemissionsaus-
beute. Diese Gleichung soll im Folgenden hergeleitet werden. Insgesamt sind vier elektrische
Felder auf der Oberfläche präsent, die beiden Laserpulse ~EL1 und ~EL2 und die von diesen ange-
regten SPPs ~ES1 und ~ES2. Eine lineare Superposition dieser Felder ergibt:
~E = ~EL1+~EL2+~ES1+~ES2 . (4.2)
Alle diese Felder sind zeit- und ortsabhängig. Da der Photoemissionselektronenmikroskopie
von Oberflächenplasmonpolaritonen in diesem Fall ein 2PPE-Prozess zu Grunde liegt, bedarf
es der Bildung von ~E4. Die Intensität ~E2 beinhaltet allerdings schon zehn (gemischte) Terme.
Da es sich bei den Feldern jedoch um (Gauß-)Pulse handelt, sie also zeitlich begrenzt sind und
nur eine gewisse räumliche Ausdehnung haben, sind nicht immer alle Felder gleichzeitig am
selben Ort. Beispielsweise kann das zweite Plasmon ”S2“ nicht mit dem ersten Laserpuls ”L1“
interferieren, da dieser in diesem Experiment seit ca. 250fs nicht mehr anwesend ist. Der Term
~EL1 · ~ES2 ist in diesem Experiment also nie von Null verschieden. Ein anderes Beispiel ist der
Term ~EL1 ·~ES1, der die Interferenz des Plasmons, das vom ersten Laserpuls angeregt wird, mit
eben diesem, ersten Laserpuls beschreibt. Der Term ist zwar ungleich Null, der Photoemissi-
onsprozess findet aber nur während der Anwesenheit des ersten Laserpulses und damit nur in
unmittelbarer Nähe des Gitterkopplers statt (vg,S ·ΓmaxLaser = 0,94c0 ·20fs. 6µm). Dadurch, dass
die Delayzeit in diesem Experiment sehr viel größer als die Pulsdauer ist, spielt dieser Term also
für das beobachtete Gesichtsfeld in ca. 70µm Entfernung keine Rolle. Nur im Falle des räumli-
chen und zeitlichen Überlapps sind die Produktterme ~Ei ·~E j, i 6= j, i, j∈{L1,S1,L2,S2} von Null
verschieden und nur wenn sie innerhalb des Gesichtsfeldes liegen, tragen sie zur beobachteten
Photoelektronenausbeute bei. Im Gesichtsfeld ergibt sich dann für dieses Experiment:
~E2 = 2~ES1 ·~EL2+~E2L1+~E2S1+~E2L2+~E2S2 . (4.3)
Der erste Term ~ES1 · ~EL2 ist abhängig von der Delayzeit und beschreibt die kohärente Über-
lagerung des ersten SPPs mit dem verzögerten (zweiten) Laserpuls. Er enthält also die gesamte
Information über die beobachtbare Zeitevolution des SPP-Pakets. Alle anderen Terme tragen nur
zu einem zeit-unabhängigen Hintergrund bei, da bei der im Experiment stattfindenden zeitlichen
Integration über diese Terme gemittelt wird. Wählt man ein rechtshändiges, kartesisches Koor-
dinatensystem, wie im Inset von Abb. 4.5 (a) gezeigt, liegt die Propagationsrichtung des SPPs
in der positiven x-Richtung. Damit ist die y-Komponente des SPPs Null. Da die Laserpulse
senkrecht auf die Oberfläche treffen, gilt, dass EzL = 0. Dadurch ergibt sich für den Produkt-
term ~ES1 · ~EL2 aus Gl. (4.3), dass ~ES1 · ~EL2 = ExS1 ·ExL2 = ExS1 EL2 cos(θ), wobei θ den Winkel
zwischen zwischen der Propagationsrichtung des SPP und der Probe-Puls Polarisationsrichtung
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misst. Wenn man alle vernachlässigbaren Produktterme weglässt, ergibt sich die Photoelektro-
nenausbeute zu:
Yp−p ∝
Kontrast︷ ︸︸ ︷∫ {
4ExS1
2 EL22 cos2(θ)+4ExS1 EL2 (ES1
2+EL22)cos(θ)+2ES12 EL22
}
dt
+
∫ {
EL14+ES14
}
dt︸ ︷︷ ︸
nur Pump
+
∫ {
EL24+ES24
}
dt︸ ︷︷ ︸
nur Probe
(4.4)
Für die Fits in Abb. 4.6 (c) wurden die entsprechenden Terme mit den Amplituden der Fel-
der und deren Produkte als freie Parameter verwendet. Für die Daten der Simulation in 4.6 (b)
wurde ein einfaches Wellenmodell hinzugezogen. Dabei werden Effekte wie dispersive Ver-
breiterung und Chirp vernachlässigt und vorausgesetzt, dass SPP und Laser die selbe zeitliche
Struktur haben. Durch die Tatsache, dass das Gesichtsfeld klein ist gegen Durchmesser des vom
Laser beleuchteten Bereichs und klein gegenüber der Propagationslänge der SPPs, können diese
Felder als homogen angesehen werden. Aus den Daten von Abb. 4.6 (c) können die relativen
Feldamplituden abgeschätzt werden.
ES1/2' ES2/1.4' EL1/0.7' EL2 (4.5)
Vergleicht man ES1 und ES2, sieht man, dass der Probe-Puls tatsächlich mit dem Gitterkoppler
überlappte und ein SPP angeregt hat, sonst wäre deren Verhältnis viel kleiner. Die Verhältnisse
aus Gl. 4.5 gehen in die Simulation als Parameter ein. Das zeitliche Integral von Gl. 4.4 wurde
mit WOLFRAM MATHEMATICA1 für die Lösungen der Wellengleichungen an der Grenzflä-
che innerhalb und außerhalb des Metalls gebildet. Dabei wurden die Laserpulse mit einer Halb-
wertsbreite von ΓL = 13fs angenommen. Dispersion im Material wurde in erster Ordnung genä-
hert, die Werte für Gruppen- und Phasengeschwindigkeit aus dem Drude-Modell mit Werten von
Johnson und Christy [81] berechnet. Die Anregung wurde als resonante, lineare Einkopplung an
einem Gitter mit fünf Strichen betrachtet (siehe Abschnitt 4.1.2). Nun vergleicht man die Stär-
ken der elektrischen Feldkomponenten des SPPs innerhalb und außerhalb des Metalls, welche
senkrecht zur Oberfläche exponentiell abklingen. Die Abklinglängen und die Anfangsamplitu-
den sind stark unterschiedlich. Während die Komponente des SPPs E˜ ||S parallel zur Oberfläche
kontinuierlich vom Dielektrikum ins Metall übergeht, ist die senkrechte Komponente E˜⊥S des
SPPs unstetig. Aus den Maxwell-Gleichungen ergibt sich ein Verhältnis der beiden Komponen-
ten von:
E˜ ||S
E˜⊥S
=
+i
√−εm/εd im Metall
−i√−εd/εm im Dielektrikum . (4.6)
1Version 10, www.wolfram.com/mathematica
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Nimmt man für die (komplexen) dielektrischen Funktionen von Metall εm die Werte von John-
son und Christy [81] bei λL = 800nm und für das Dielektrikum εd = 1 (Vakuum) an, so ergibt
sich, dass im Metall |E˜ ||S | ≈ 5 · |E˜⊥S | ist. Da dieser Unterschied zum 2PPE-Prozess in vierter Ord-
nung beiträgt, ist für die Photoemission hier die parallele Komponente des SPPs dominierend.
Zusammenfassend lässt sich sagen, das sowohl Experiment, als auch theoretische Überlegungen
gezeigt haben, dass die Maxima der parallelen Komponente des elektrischen Feldes des SPPs
die Maxima der Photoemissionsausbeute sind und damit als helle Streifen im PEEM-Bild zu
sehen sind. Anders ausgedrückt, der Phasenkontrast der SPPs, den man in PEEM-Bildern beob-
achtet wird durch E ||S verursacht. Wenn man allerdings die Zwischenräume zwischen den hellen
Streifen bei Messung von Abb. 4.6 von des Experiments und der Simulation vergleicht, fällt,
auf dass im Experiment eine höhere Photoemissionsausbeute in den Zwischenräumen vorliegt,
als in der Simulation. Es gibt hier einen Beitrag der nicht allein durch E ||S erklärt werden kann.
Dieser Beitrag wird wichtig, wenn die SPPs stark angeregt werden, was im ersten Abschnitt des
Kapitels 6 diskutiert wird.
4.2.3 Verbreiterung des PEEM-Signals der SPPs
Beim sogenannten ”Abfragen des SPPs“ interferieren SPPs mit Laserpulsen, die aus mehreren
optischen Zyklen bestehen. Geht man von linearer Superposition aus, so bildet jeder dieser opti-
schen Zyklen die SPP-Pakete an ihrer aktuellen Position ab. Da zwischen zwei optischen Zyklen
aber die Periodendauer von T = λ/c0 = 2,67fs vergeht, propagieren die SPP-Pakete während
der Abfrage durch einen optischen Zyklus, um eine Wellenlänge weiter. Der nachfolgende op-
tische Zyklus bildet die SPP-Pakete also an einem Ort ab, der um λSPP in Propagationsrichtung
verschoben ist. Es kommt mit jedem zusätzlichen optischen Zyklus zur Verbreiterung der SPP-
Pakete um eine Wellenlänge, da jeder dieser Abfragevorgänge (nahezu2) gleichberechtigt zur
Photoemissionsausbeute beiträgt.
Abbildung 4.7 (a) zeigt dies schematisch. In diesem Fall wird ein SPP-Paket (mittlere Spal-
te) von einem aus drei optischen Zyklen bestehenden Laserpuls (linke Spalte) abgefragt. Das
simulierte PEEM-Signal (rechte Spalte) zeigt, dass durch die konstruktive Interferenz mit einem
SPP, bestehend aus drei Zyklen, etwa fünf helle Steifen im Photoelektronenmikroskopiebild zu
erwarten sind (das SPP-Paket sei unabhängig von der y-Richtung). Würde man die Anzahl der
optischen Zyklen des Lasers erhöhen, dann erhöhte sich ebenso die Anzahl zu erwartenden Strei-
fen im PEEM-Bild. Experimentell einfacher zu realisieren ist es jedoch die Zyklen des SPPs zu
erhöhen, indem sie an Gitterkopplern mit unterschiedlichen Strichzahlen erzeugt werden (siehe
oben). Auch hier gilt, dass die Verstärkung des maximalen PEEM-Signals des SPPs-Pakets sich
nur so lange fortsetzt, so lange die Anzahl der optischen Zyklen der Laserpulse und der SPPs
gleich sind. Für die Anzahl der zu beobachtenden Streifen im PEEM-Bild nPEEM gilt:
2abhängig von der Feldstärke der jeweiligen Oszillation, bzw. der Einhüllendenfunktion
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Abbildung 4.7: Schematische Betrachtung der Abfrage verschiedener SPP-Pulse durch einen
Lichtpuls und resultierendes PEEM Signal.
nPEEM = nSPP+ lProbe−1 für lProbe ≥ 1 (4.7)
Im Falle, dass Pump und Probe Puls identisch sind, da sie zum Beispiel durch Strahlteilung
eines einzelnen Laserpulses erzeugt wurden, gilt dann, dass lPump = lProbe
∧
= lLaser und mit Gl.
4.1:
nPEEM = 2 · lLaser +mG−2 für mG ≥ 1 (4.8)
Mit Gl. 4.8 lässt sich bei bekannter Laserpulslänge und bekannter Strichanzahl eines Gitters
die zu erwartende Anzahl von (hellen) Streifen in PEEM Aufnahmen voraussagen.
Um diese Aussage zu überprüfen, wurden verschiedenzahlige Gitterkoppler mittels FIB in ei-
nem Ag-Film fabriziert. Diese wurden in senkrechter Einfallsgeometrie mit zeitlich verzögerten
Laserpulsen bestrahlt. Die Zeitverzögerung wurde dabei so eingestellt, dass das zu beobachtende
SPP-Paket weiter als 25µm vom Gitterkoppler entfernt abgefragt wurde. Die genaue Delayzeit
war dabei nicht bekannt, spielt aber auch für die nachfolgenden Beobachtungen keine Rolle.
Aus den aufgenommenen Pump-Probe-PEEM Bildern wurden Linienschnitte extrahiert und die
räumliche Breite der SPP-Pakete und die Anzahl der Intensitätsoszillationen (Fringes) bestimmt.
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Abbildung 4.8: Anzahl der beobachteten hellen Streifen im PEEM als Funktion der Gitter-
strichanzahl, gemessen mit Laserpulsen einer Pulslänge von etwa 19fs in
großem Abstand (& 25µm) zum Gitterkoppler. Die schwarze Linie zeigt den
Verlauf für einen linearen Anstieg mit der Steigung m = 1, die gestrichelte
Linie dient lediglich zur optischen Führung und suggeriert ein Sättigungsver-
halten. Inset: Beispielhaftes PEEM Bild des Gitterkoppler mit 10 Strichen und
Linienschnitt (Breite: 40 px) entlang der horizontalen Mittelachse des PEEM-
Bildes.
Abbildung 4.8 zeigt eine Auftragung der gemessenen Breite bzw. der Anzahl der Fringes über
der Anzahl der Gitterstriche. Das Inset zeigt beispielhaft das aufgenommene PEEM-Bild und
den zugehörigen Linienschnitt (blau) des SPP-Pakets, welches am Gitter, bestehend aus zehn
Strichen (links außerhalb des Bildes), angeregt wurde. Der Datenpunkt ist entsprechend blau
markiert. Man erkennt, dass die Breite des SPPs wie zu erwarten zunächst linear mit der An-
zahl der Gitterstriche ansteigt (schwarze durchgezogenene Gerade, Steigung m = 1). Bei mehr
als sieben Gitterstrichen weicht der Verlauf der Datenpunkte jedoch von der Geraden ab und
zeigt ein Sättigungsverhalten für noch größere Gitterstrichzahlen. Diese Abweichung lässt sich
mit dem Verlust des räumlichen Überlapps von Laser und Gitterkoppler erklären. Um bei sehr
breiten Gittern mit vielen Strichen das SPP-Paket noch im Gesichtsfeld des PEEMs zu behal-
ten, wurde die Probe verschoben. Der vom Laser beleuchtete Bereich wurde jedoch nicht mit
verschoben, sondern blieb zentrisch im Gesichtsfeld, für einen guten räumlichen Überlapp mit
dem propagierendem SPP-Paket. Damit wurden Teile dieser breiten Gitter nicht vollständig vom
Laser beleuchtet. Diese unbeleuchteten Teile konnten also auch nicht zur Verbreiterung des SPP-
Pakets beitragen. Die Messungen der nachfolgenden Kapitel sind meistens an Gittern mit fünf
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oder weniger Strichen entstanden, für die das lineare Verhalten sehr gut gegeben ist. So kann
davon ausgegangen werden, dass die SPP-Pakete dieser Messungen im PEEM als Pakete mit
einer maximalen Anzahl von Oszillationen erscheinen:
nmaxPEEM . 2lmaxLaser +3 = 2 ·
20fs
2,67fs
+3≈ 18. (4.9)
Abschließend muss festgehalten werden, dass das im PEEM abgebildete Paket nicht das SPP-
Paket ist, das über die Oberfläche propagiert, es ist vielmehr eine konzeptionelle Visualisierung
dieses [86].
Zusammenfassung
• SPPs können am effektivsten angeregt werden, wenn die elektrische Feldkom-
ponente des anregenden Lasers parallel zur Gitternormalen polarisiert ist.
• Je mehr Striche ein Einkopplungsgitter hat, desto größer die resultierende SPP-
Feldstärke. Dies gilt solange, wie die Anzahl der Striche kleiner gleich der An-
zahl der Zyklen des anregenden Laserpulses ist. Danach wird das SPP durch
jeden zusätzlichen Strich nur noch (räumlich und zeitlich) breiter.
• Der Photoemissionsprozess ist dominiert durch die Überlagerung der elektri-
schen Feldkomponente des Lasers mit der in der Ebene liegenden elektrischen
Feldkomponente des SPPs. Die elektrische Feldkomponente des SPP, die senk-
recht zu Oberfläche ist, spielt bei schwacher Anregung von SPPs nur eine un-
tergeordnete Rolle.
• Bei der Abfragung des SPPs durch einen Laserpuls mit mehreren optischen
Zyklen bildet jeder Zyklus das SPP ab, während es in der Zeit weiter propa-
giert. Dadurch ist das im PEEM abgebildete Wellen-Paket nur eine konzeptio-
nelle Visualisierung des über die Oberfläche laufenden SPP-Pakets. Jede Laser-
Oszillation verbreitert das Abbild des beobachteten SPP-Pakets um eine Wel-
lenlänge.
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Zeitaufgelöste Abbildung der
SPP-Propagation
Die Erkenntnisse, die aus dem vorherigen Kapitel zur Anregung und Abbildung von Oberflä-
chenplasmonpolaritonen gewonnen wurden, werden jetzt dazu verwendet, die SPP-Propagation
zu beobachten. Dazu werden mit Hilfe des im experimentellen Grundlagenteil erwähnten Inter-
ferometers Photoemissionsmikroskopiebilder zu verschiedenen festen Delayzeiten aufgenom-
men. Dann werden die Einzelbilder zu Serien zusammengesetzt (und in einem Videodateiformat
ausgegeben). Anhand einer quantiativen Analyse der Serien kann auf charakteristische Eigen-
schaften der SPPs bezüglich ihrer Ausbreitung und Wellennatur geschlossen werden.
5.1 Eindimensionale Propagation
Dieser Abschnitt beschreibt die eindimensionale Propagation von SPPs. In diesen Fällen ist die
Polarisation der Laserpulse parallel oder anti-parallel zur Propagationsrichtung der SPPs. Teile
dieses Abschnitts sind nach Einreichung und vor Veröffentlichung dieser Arbeit erschienen in
[85].
5.1.1 Propagation von SPPs und Messung von Phasen- und
Gruppengeschwindigkeit
Den einfachsten anzunehmenden Fall, dass SPPs frei1 propagieren, kann man realisieren, indem
man sie auf einer genügend große Fläche (z.B. ein geschlossener Silberfilm oder ein großes Au-
Platelet) durch einen Gitterkoppler anregt. Die PEEM-Aufnahme mit Hg-Beleuchtung in Abb.
5.1 (a) zeigt die Oberfläche eines Au-Platelets, in die durch FIB ein Gitterkoppler bestehend aus
fünf Gräben im Abstand der SPP-Wellenlänge gefräst wurde (links als dunkle Streifen zu erken-
nen). Der gestrichelt umrandete Bereich ist das Gesichtsfeld (FOV), es markiert den Ausschnitt,
1Die SPPs sind nicht frei im eigentlichen Sinne einer freien Lichtmode, sie sind immer noch an die Oberfläche
gebunden. Frei meint an dieser Stelle eine ungestörte Propagation, auch wenn das plasmonische Material (durch
Dämpfung, Rauhigkeiten, etc.) die SPPs beeinflusst.
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Abbildung 5.1: a PEEM mit Hg-Lampe eines Au-Platelet mit Gitterkoppler. b Ausschnitte des
mit FOV markierten Bereichs in (a) unter Laserbeleuchtung zu verschiedenen
Delayzeiten. Der Doppelpfeil symbolisiert die Polarisationsrichtung des Laser-
pulse EL. In der Falschfarbendarstellung erkennt man in blau die Striche des
Gitterkopplers und in gelb die charakteristischen SPP Streifen, die sich für grö-
ßer werdende Delayzeiten vom Gitterkoppler entfernen. Abbildung angelehnt
an Fig. 2 aus [85].
der in (b) gezeigt ist. Die einzelnen Panele 1-4 in 5.1 (b) zeigen den Ausschnitt aus (a) un-
ter Laserbeleuchtung für verschiedene Delayzeiten zwischen Anrege- und Abfrage Puls. In der
Falschfarbendarstellung der gezeigten nicht-linearen Photoelektronenmikroskopiebilder sind in
blau die sehr intensiven Striche des Gitterkopplers zu erkennen. Die hohe Intensität geht auf
die konstruktive Verstärkung der elektrischen Felder des SPP am Gitter zurück, wie im voran-
geganenen Kapitel bereits erwähnt wurde. Zusätzlich erkennt man die charakteristischen hellen
Streifen der SPPs, die sich bei größer werdenden Delayzeiten immer weiter vom Gitterkoppler
entfernen. Diese Streifen sind eine konzeptionelle Visualisierung der Phasenfronten der SPPs
[85]. Die statistisch verteilten hellen Punkte sind wahrscheinlich Ansammlungen von Caesium
oder mit Caesium dekoriertem Kohlenstoff aus dem Restgas des Vakuums, die auf Grund ihrer
Größe photoelektronenintensiver als die blanke Au-Oberfläche (siehe Abschnitt 3.3.3) sind.
Nimmt man Linienschnitte entlang der schwarzen gestrichelten Linie in 5.1 (b) Panel 4 auf
und stapelt diese für die verschiedenen Delayzeiten übereinander, so erhält man ein Zeit-Orts-
Diagramm wie in Abb. 5.2 (a). Auf der linken Achse markieren die Positionen 1-4 die Delay-
zeiten zu den zugehörigen Panelen aus 5.1 (b). An der linken Seite erkennt man in den selben
Falschfarben die blauen Streifen des Gitterkopplers wieder. Direkt neben dem Gitterkoppler
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Abbildung 5.2: a Gestapelte Linienschnitte entlang der gestrichelten Linie in Abb. 5.1 (b) Pa-
nel 4. b Analyse der Geschwindigkeit innerhalb des gestrichelten Bereichs aus
(a). Die roten Quadrate enstammen Gauß-Fits der Positionen der einzelnen Pha-
senfronten, die blauen Dreiecke dem Gauß-Fit über das gesamte Wellenpaket
(siehe Insets). Aus Gründen der besseren Erkennbarkeit ist nur jeder zweite Da-
tenpunkt gezeigt. Abbildung angelehnt an Fig. 2 und 3 aus [85].
finden sich die Streifen des sogenannten statischen Bereichs (engl. static region) wieder, die
ortsfest und unabhängig von der Delayzeit sind. In diesem Bereich fragt jeder der beiden Laser-
pulse während seiner Anwesenheit auf der Probe (Pulsdauer des Lasers) das durch ihn erzeugte
SPP ab. Das heißt, die SPPs starten am Gitterkoppler und propagieren von diesem weg. Sie wer-
den dabei von dem Laserpuls, der sie erzeugt hat, phasenfest abgefragt [86, 115]. Im unteren
Bereich bis etwa 16fs Delayzeit sind die Linienschnitte über ihre gesamte Länge in Abhängig-
keit der Delayzeit helligkeitsmoduliert. Das liegt an der Superposition der beiden Laserpulse
(Pump und Probe), die je nach Delayzeit konstruktiv oder destruktiv auf der Probe interferie-
ren. Diese sogenannte Autokorrelation2 (auf Grund des quadratischen Photoemissionsprozess in
zweiter Ordnung) der beiden Laserpulse findet solange statt, bis die beiden Pulse zeitlich wei-
ter voneinander getrennt sind, als sie in der Zeit lang sind. Außerhalb dieser beiden messtech-
nisch bedingten Bereiche im Zeit-Orts-Diagramm sieht man diagonale Streifen, die zueinander
parallel sind und den (delay-)zeitlichen Verlauf der Positionen der Phasenfronten zeigen. Um
eine quantitative Analyse dieser Beobachtung durchzuführen, werden für Delayzeiten zwischen
40fs und 120fs horizontale Linienschnitte aus dem Zeit-Orts-Diagramm (a) extrahiert. Mit ei-
nem Gauß-Fit werden dann die Positionen des gesamten Wellenpakets, sowie die der einzel-
2Von Autokorrelation spricht man nur bei identischen Pulsen, die z.B. durch eine 50-50 Strahlteilung entstanden
sind, wie in unserem Fall. Ansonsten spricht man von einer Kreuzkorrelation.
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nen Phasenfronten bestimmt und als Funktion der Delayzeit aufgetragen. Das Ergebnis dieser
Analyse ist in Abb. 5.2 (b) zu sehen. Die Insets zeigen für eine beliebige Delayzeit die Form
eines Wellenpakets mit dem jeweiligen Gauß-Fit: rot für die Phasenfronten, blau zur Schwer-
punktsbestimmung des Pakets. Man erhält dann aus einem linearen Fit der roten Quadrate die
Phasengeschwindigkeit der SPPs mit vp = 0,981c0. Aus einem linearen Fit der blauen Dreiecke
folgt für die Gruppengeschwindigkeit des SPP-Pakets vg = 0,936c0. Für eine hohe Genauig-
keit der Analyse muss das SPP-Paket möglichst gut vom Untergrund (Rauschen) und den oben
erwähnten “Messartefakten” zu unterscheiden sein, weshalb die Analyse auf den genannten Be-
reich (gestrichelter Kasten in 5.2 (a)) beschränkt wurde. Für größere Delayzeiten erkennt man
das SPP-Paket immer weniger deutlich, da die Photoemission auf Grund der Dämpfung immer
schwächer wird. Zusätzlich propagieren die SPPs für große Delayzeiten aus dem Fokusbereich
des Laserstrahls heraus, in Bereiche geringerer Laserintensität, wodurch ein 2PPE-Prozess un-
wahrscheinlicher wird. Des Weiteren sind die Mikroskopiebilder auf Grund des großen Gesichts-
feldes und des nicht-optimalen Arbeitsabstandes der Probe zum Objektiv an den Rändern stark
verzerrt. Der Arbeitsabstand wurde größer gewählt, um einen Hochspannungsüberschlag und
damit eine Zerstörung der Probe zu vermeiden. Außerdem hatte die Kamera, die die Vielkanal-
platte abfilmt, einen falschen Abbildungsabstand, weshalb das Bild zusätzlich am Rand unscharf
ist (sphärische Aberration). Trotz alledem liegen die hier bestimmten Werte von Gruppen- und
Phasengeschwindigkeit in guter Übereinstimmung mit den Werten, die man aus Berechnungen
anhand der dielektrischen Funktion (z.B. mit den Werten von Johnson und Christy (JC) [81])
erhält. Für die Gruppengeschwindigkeit ergibt sich vg,JC = 0,920c0, was einer Abweichung von
1,7% vom gemessenen Wert entspricht. Für die Phasengeschwindigkeit ergeben die Rechnungen
vp,JC = 0,979c0 und damit eine Abweichung von 0,2% vom gemessenen Wert. Die Standardab-
weichung aus der linearen Anpassung ist sehr gering (siehe Abb. 5.2) und wird daher vernach-
lässigt. Auffällig ist, dass beide Werte systematisch nach oben abweichen. Dies lässt auf einen
Fehler entweder in der Größen- oder der Zeitkalibrierung schließen. Die Ungenauigkeit der De-
layzeiten des MZI ist mit 10as [26, 139] ebenfalls vernachlässigbar. Am wahrscheinlichsten ist
also ein Fehler in der Größenkalibration des Mikroskops. Diese wurde anhand der, für die zen-
trale Laserwellenlänge von 800nm theoretisch berechnete SPP-Wellenlänge (λSPP,JC = 780nm)
im statischen Bereich vorgenommen. Damit ist offensichtlich, warum der Wert für die Pha-
sengeschwindigkeit eine so geringe Abweichung aufweist. In der Analyse wird die Position
eines Wellenbergs verfolgt, die sich mit jedem optischen Zyklus um eine Wellenlänge weiter
bewegt. Da die Wellenlänge zur Größenkalibration benutzt wird und die Ungenauigkeit in der
Delayzeit sehr klein ist, fällt der Fehler hier entsprechend gering aus. Bei der Bestimmung der
Gruppengeschwindigkeit wird jedoch über mehrere Wellenzüge der Schwerpunkt des Wellen-
paketes bestimmt, wodurch sich ein Fehler in der Größenkalibration der einzelnen Wellenzüge
aufsummiert. Das führt zu einem insgesamt größeren Fehler bei der Bestimmung der Gruppen-
geschwindigkeit. Die Ergebnisse der Messungen sind dennoch in guter Übereinstimmung mit
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den Werten aus früheren Arbeiten, in denen Gruppen- und Phasengeschwindigkeit anhand von
anderen Experimenten bestimmt wurden. Lemke et al. haben mittels PEEM unter streifendem
Lichteinfall, wobei die SPPs in Gegenrichtung der Laserpulse (zentrale Wellenlänge 816nm)
propagieren, eine Gruppengeschwindigkeit von vg = 0,939c0 und eine Phasengeschwindigkeit
von vp = 0,979c0 bestimmt [98]. Temnov et al. haben die Gruppengeschwindigkeit von SPPs
experimentell mittels spektroskopischer Interferometrie zu etwa vg = 0,94c0 bestimmt [155].
Analoge Messungen wurden auch auf einem polykristallinen Silberfilm durchgeführt. Die
aufgenommenen Daten sind stark verrauscht und deshalb zur Auswertung weniger gut geeignet,
sollen der Vollständigkeit halber aber dennoch gezeigt werden. Eine a priori Kalibration der
Messdaten war auf Grund der schlechten Bildqualität nicht möglich. Die Kalibration der Orts-
koordinate der Messdaten wurden mit Hilfe des theoretischen Wertes für die Phasengeschwin-
digkeit der SPPs in Ag bei 800nm-Anregung durchgeführt. Daher ist die bestimmte Phasenge-
schwindigkeit fehlerfrei und gilt nicht als gemessen. Zusätzlich wurden die Messdaten zweifach
differenziert, um den Kontrast zu verstärken. Das Ergebnis ist in Abb. 5.3 gezeigt.
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Abbildung 5.3: a Gestapelte Linienschnitte entlang der SPP-Propagationsrichtung aus einer
zeitaufgelösten Messung auf einem polykristallinen Ag-Film (zweifach dif-
ferenziert). b Analyse der Geschwindigkeit. Die roten Quadrate entstammen
Gauß-Fits der Positionen der einzelnen Phasenfronen, die blauen Dreiecke dem
Gauß-Fit über das gesamte Wellenpaket (siehe Insets). Die hellblauen Daten-
punkte im unteren Bereich wurden vom linearen Fit ausgeschlossen.
Die Auswertung ergibt hier eine Gruppengeschwindigkeit der SPPs von vg = 0,919c0, sie
weicht um 3% ab vom theoretischen, nach Johnson und Christy [81] berechnetem, Wert vg,JC =
0,947c0. An dieser Stelle muss noch einmal auf die weniger gute Qualität der Messdaten einge-
gangen werden, welche die Bestimmung des Paket-Schwerpunktes mit dem verwendeten Al-
gorithmus fehleranfällig macht. Die verwendeten Messbilder sind teilweise stark verrauscht
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und kontrastarm. Zusätzlich gibt es einen Beitrag zum Kontrast durch die Oberflächenrauig-
keit der Probe. An kleinen Unebenheiten des Films werden ebenfalls SPPs angeregt, die mit
dem SPP, welches am Gitterkoppler angeregt wurde, interferieren. Da diese Unebenheiten klein
sind entstehen halbkreisförmige SPPs, die teilweise auch in Propagationsrichtung des zu unter-
suchenden SPPs laufen. Da die Verteilung dieser “Punktquellen” unkorreliert ist, erschweren
sie die Schwerpunktsbestimmung des SPP-Pakets und führen damit zu einem größeren Fehler
in der Gruppengeschwindigkeit. Zusätzlich erkennt man an den Daten in Abb. 5.3, dass die auf
die Rohdaten angewandte Drift-Korrektur eine Verzerrung des Weg-Zeit-Diagramms hervorruft.
Beides sind mögliche Ursachen für die Abweichung vom theoretischen Wert. Der Übersicht hal-
ber ist nachfolgend eine Tabelle angelegt, die die gefundenen Werte für Phasen- und Gruppen-
geschwindigkeit mit berechneten Werten (aus Literaturwerten für die dielektrischen Funktionen
[81, 124, 176]) vergleicht.
Material [Ref] Theory Experiment
vph vg vph vg
Au (Gold)
[81] 0,9785 0,9197
0,981 0,936
[124] 0,9784 0,9223
Ag (Silber)
[81] 0,9841 0,9472
0,984(*) 0,919
[176] 0,9834 0,9468
Tabelle 5.1: Literatur- und gemessene Werte für Phasen- und Gruppengeschwindigkeit von
SPPs an der Ag- bzw. Au-Vakuum Grenzfläche bei Anregung mit 800nm. (*) Nicht
gemessen, bei Auswertung festgelegt.
Diese Methode bei ausreichend guter Datenlage sehr gut für die Bestimmung von Phasen-
und Gruppengeschwindigkeit von SPPs geeignet. Da dies aber auch mit anderen Methoden, z.B.
indirekt durch Interferenz mit dem Fern-Feld des Lichtes möglich ist [142], soll in den folgenden
Abschnitten weniger auf die quantitative Auswertung der SPP-Propagation, sondern mehr auf
die Stärke der Methode zeitaufgelöster Photoemissionsmikroskopie an SPPs eingegangen wer-
den. Diese liegt in der direkt möglichen Beobachtung der Propagation von SPP-Paketen, z.B.
bei Interferenz-Phänomenen, wie im nächsten Abschnitt gezeigt wird.
5.1.2 Interferenz zweier schwacher gegenläufiger SPPs
Die im vorangeganenen Abschnitt dargestellte Beobachtung von isolierten SPP-Paketen in zeitauf-
gelöster Photoemissionsmikroskopie haben auch schon andere Gruppen in unterschiedlicher
Weise unter streifendem Lichteinfall gezeigt [56, 98]. An dieser Stelle soll nun die Stärke
der Methode der senkrechten Lichteinfallsgeometrie demonstiert werden. Beim senkrechten
Lichteinfall entsteht durch die polarisations-unabhängige Parallelität des elektrischen Feldes
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zur Oberfläche eine Zylindersymmetrie. Dies bedeutet, dass der Abbildungsmechanismus für
SPPs von deren Propagationsrichtung unabhängig ist, anders als bei Messungen von Lemke
et al. [98]. Lediglich die Stärke des Kontrasts hängt von der Polarisation ab, siehe Abschnitt
4.2.2. Abbildung 5.4 (a) zeigt (Falschfarben-)Bilder einer zeitaufgelösten PEEM-Serie, bei der
an zwei gegenüberliegenden Gitterkopplern SPPs angeregt werden. Da die SPPs an den gegen-
überliegenden Gittern vom selben Laserpuls (Pump) angeregt werden, starten sie gleichzeitig
ihre Propagation in das Zentrum der Anordnung (angedeutet durch schwarze Pfeile). Sie wer-
den dann von Probe-Pulsen zu verschiedenen Delayzeiten abgefragt. Bis zu einer Delayzeit von
etwa 65fs beobachtet man, dass die beiden SPP-Pakete ungestört auf einander zu propagieren
(unterstes Panel in 5.4 (a)). Danach fangen die wellenartigen SPPs an abwechselnd konstruk-
tiv und destruktiv zu interferieren. Dieser Effekt ist am auffälligsten zu erkennen, wenn nach
etwa 82fs die beiden SPP-Pakete vollständig überlappen. Dann kommt es zeitweise zur (fast)
vollständigen gegenseitigen Auslöschung der longitudinalen elektrischen Felder der SPPs und
damit zu einer sehr geringen Photoelektronenausbeute (zweites Panel von unten 5.4 (a)). Sind
beide SPPs jeweils um ein Viertel ihrer Wellenlänge weiter propagiert, also bei einer Delayzeit
von etwa 82,7fs, kommt es zur maximalen gegenseitigen Verstärkung der Felder und damit zu
einer erhöhten Photoelektronenausbeute (drittes Panel von unten, von Abb. 5.4 (a)). Nach ei-
ner Delayzeit von etwa 100fs (oberstes Panel in Abb. 5.4 (a)) haben sich die beiden SPP-Pakete
passiert und propagieren auseinander. Eine Zusammenstellung horizontaler Linienschnitte durch
die Mitte der Gitterkoppler für die Delayzeiten zwischen 65fs und 100fs ist in 5.4 (b) gezeigt.
Die diagonalen Streifen zeigen die Bewegung der einzelnen SPP-Phasenfronten. Im Bereich der
Überlagerung der SPP-Pakete erkennt man eine Schachbrett-artige Intensitätsmodulation. Die
Maxima wechseln in jeder Viertelphase die Position mit den Minima der Photoemission. Die
Übergänge zwischen diesen Bereichen sind ortsfest, deutlicher zu sehen im vergrößerten Aus-
schnitt in 5.4 (b). Die Maxima und Minima sind also die Bäuche (Anti-Nodes) und die Bereiche
dazwischen die Knoten (Nodes) einer (transienten) stehenden Welle. Der Abstand der Knoten
zueinander beträgt dabei genau die halbe Wellenlänge der SPPs.
Im Bereich des Überlapps der beiden SPPs scheinen diese still zu stehen, was man auch daran
erkennt, dass in diesem Bereich die Diagonalen im Zeit-Orts-Diagramm von Abb. 5.4 (b) zu
vertikalen Linien werden, also ihre Steigung gegen unendlich geht. Daraus folgt für die Phasen-
geschwindigkeit im Überlappbereich (OL), die sich aus der reziproken Steigung berechnet, dass
vOLp = 0. Diese Beobachtung lässt sich leicht analytisch verifizieren, indem man für die SPPs
kosinusartige Wellen mit einer Gaußschen Einhüllendenen annimmt, z.B.:
E± = E0 exp
(
−(x− x±± vgt)
2
Γ2 · v2g/4ln2
)
︸ ︷︷ ︸
Einhüllendenfunktion
×exp
( |x− x±|
δ
)
︸ ︷︷ ︸
Dämpfung
× cos [k(x− x±)± kvpt]︸ ︷︷ ︸
Wellenfunktion
. (5.1)
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Abbildung 5.4: a Zeitaufgelöste PEEM-Aufnahmen der Bildung einer stehenden SPP-Welle bei
gegenüberliegender Gitterkopplern. Schwarze Pfeile illustrieren Position und
Richtung der SPPs. b Linienschnitte im Bereich des Zentrums während der Bil-
dung der stehenden Welle, mit vergrößertem Ausschnitt. Abbildung entnom-
men aus [85].
Hierbei steht das Pluszeichen für die nach links laufende Welle und das Minuszeichen für die
nach rechts laufende Welle, Γ gibt die Pulslänge der Pakete an, vg und vp sind die Gruppen-
und Phasengeschwindigkeit der Wellen und x± die jeweiligen Startpositionen. Lässt man die
Dämpfung und den Pulscharakter der Wellen außer acht (δ ,Γ→∞) und benutzt man die aus der
Optik bekannte Identität ω = vpk, so reduzieren sich die Wellengleichungen zu:
E± = E0 cos{k(x− x±)±ωt} . (5.2)
Im Bereich des Überlapps (oder im Falle von x± = 0) ergibt sich die Superposition der Wellen
zu:
Eres = E++E− ∝ E0/2cos(ωt)cos(kx) . (5.3)
An Gl. 5.3 erkennt man, dass der Propagationscharakter der Wellen (orts- und zeitabhändige
Phase) nun zu zwei unabhängigen Termen separiert wurde. Der Ortsteil cos(kx) = 0 beschreibt
die zeitunabhängigen Positionen der Knoten, wohin gegen der cos(ωt) die Oszillation der Wel-
lenbäuche (Berge und Täler) gegeneinander beschreibt. Für cos(ωt) = 0 kommt es zur vollstän-
digen Auslöschung (siehe Abb. 5.4 (a) bei ∆t = 82fs), für cos(ωt) = 1 zur maximalen Verstär-
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kung. Die zeitliche Seperation zwischen diesen Extrema ist gerade T/4, wobei T ≈ 2,667fs die
Periodendauer der SPP-Wellen ist3.
5.2 Zweidimensionale Propagation
In diesem Abschnitt wird die gleichzeitige Propagation von SPPs in verschiedene Richtungen
auf der Oberfläche untersucht. Dabei ist die Polarisation der anregenden und abfragenden Laser-
pulse nicht mehr zwangsläufig parallel zu einer der Propagationsrichtungen der SPPs, da dies die
Abbildung der Propagation in einer Richtung senkrecht dazu verhindern würde. Vielmehr ist die
Polarisation bei den nachfolgenden Messungen in der Regel so eingestellt, dass sie parallel oder
orthogonal zur Winkelhalbierenden der beiden Propagationsrichtungen ist. Dadurch erhält man
für beide Propagationsrichtungen eine gleichgroße Parallelkomponente des elektrischen Feldes
des Laserpulse, die zur Anregung oder Abbildung dient. Die Richtung der Polarisation ist in den
jeweiligen Messungen dargestellt. Anders als bei PEEM-Messungen unter streifenden Lichtein-
fall, liegt bei senkrechtem Lichteinfall Zylindersymmetrie auf der Oberfläche vor, die solche
Messungen überhaupt erst möglich macht.
5.2.1 Interferenz zweier orthogonaler SPPs
Um die Interferenz zweier orthogonaler SPP zu untersuchen, wurden auf einer Silberoberflä-
che zwei Gitterkoppler strukturiert, die in einem senkrechten Winkel zueinander angeordnet
sind. Abbildung 5.5 (a) zeigt ein Photoelektronenbild dieser Geometrie aus einer zeitaufgelösten
Messreihe bei einer Delayzeite von ca. 77fs zwischen anregendem und abfragendem Laserpuls.
Die Gitterkoppler befinden sich dabei oben links und rechts am Rande des Gesichtsfeldes, ver-
deutlicht durch parallele, weiße Streifen. Die Polarisation der Laserpulse ist entlang der Diago-
nalen (schwarz gestrichelte Linie) zwischen den beiden Gitterkopplern eingestellt. Die Position
und die Richtung der Propagation der SPPs ist mit roten Pfeilen symbolisiert. Für größer wer-
dende Delayzeiten beobachtet man, dass die SPPs senkrecht von ihren jeweiligen Gitterkopplern
weg propagieren und sich der Interferenzbereich der SPPs dabei entlang der Diagonalen zwi-
schen den beiden verschiebt. Bei einer Delayzeit von ca. 77fs ist der Interferenzbereich in etwa
mittig im Gesichtsfeld zu sehen. Man erkennt ein (nahezu4) quadratisches Überlagerungsmuster
der beiden SPPs in diesem Bereich. Zusätzlich erkennt man in Abb. 5.5 (a) diagonal angeordnete
Streifen, die von der Delayzeit unabhängig präsent sind. Diese diagonalen Streifen entstehen auf
Grund eines 2PPE-Prozesses, der durch SPPs hervorgerufen wird, die sogenannte Plasmoemis-
sion, die in Kapitel 6 thematisiert wird. Extrahiert man Linienschnitte entlang dieser Diagonalen
3Da beide Wellen innerhalb einer Viertelperiode jeweils eine Viertelwellenlänge zurücklegen, ändert sich ihr Ab-
stand gerade um eine halbe Wellenlänge.
4Die Verzerrung des Gesichtsfeldes lässt die Interferenzstruktur rautenförmig wirken.
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Abbildung 5.5: a PEEM-Aufnahme der orthogonal propagierenden SPPs, die an senkrecht
zueinander stehenden Gitterkopplern angeregt werden. Rote Pfeile markieren
Richtung und aktuelle Position der SPPs bei einer Delayzeit von ca. 77fs. Die
Polarisation der Laserpulse ist parallel zur Diagonalen eingestellt. b Gestapelte
Linienschnitte entlang der Diagonalen in (a). Außerhalb des Autokorrelation-
Bereichs erkennt man, dass die Überlagung der Phasenfronten mit Überlichtge-
schwindigkeit propagiert.
und ordnet diese stapelweise übereinander an, so erhält man ein Zeit-Abstands-Diagramm, an-
hand dessen man die Bewegung des Interferenzbereichs verfolgen kann, siehe Abb. 5.5 (b).
Auf Grund der unregelmäßigen Oberflächenstruktur des Silberfilms und Schwankungen in der
Laserintensität sind in den Linienschnitten starke Helligkeitsmodulationen zu erkennen, deren
Korrektur durch Bildbearbeitung (horizontale und vertikale Hintergrund-Division) durchgeführt
wurde. Außerdem wurde eine Drift-Korrektur auf die Bilder angewandt, sodass die Linienschnit-
te zum Teil verzerrt sind. All diese Maßnahmen dienten nur dem Zweck, die Verschiebung der
Schnittpunkte der Phasenfronten der orthogonalen SPPs besser erkennbar zu machen und haben
keinen Einfluss auf die folgende Auswertung. Legt man eine Gerade entlang der so entstandenen
diagonalen Streifen, so kann man aus deren reziproker Steigung die Geschwindigkeit der Überla-
gerungspunkte berechnen. Diese ergibt sich zu vp,Int ≈ 0,403µm/fs= 1,34c0 =
√
2 ·vp,SPP. Dies
ist konsistent mit folgender Überlegung: Innerhalb eines optischen Zyklus bewegen sich beide
SPPs um jeweils eine Wellenlänge weiter. Da sie aufeinander senkrecht stehen, spannen sie ein
rechtwinkliges Dreieck auf, dessen Hypotenuse gerade der Winkelhalbierenden entspricht. Es
gilt nach dem Satz des Pythagoras, dass ihr Schnittpunkt die Strecke
√
2λSPP entlang der Hypo-
tenuse zurücklegt. Diese Beobachtung widerspricht keineswegs der speziellen Relativitätstheo-
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rie, da in der Interferenz keine Information enthalten ist, die nicht auch aus den einzelnen SPPs
gewonnen werden könnte. Es wird hier also keine Information mit einer Geschwindigkeit größer
als c0 übertragen, da die Interferenz der SPPs lediglich ein geometrisches und kein physikali-
sches Objekt darstellt. Eine solche Beobachtung bezeichnet man als “Überlichtbewegung” [167]
und wurde schon sehr früh in der Astronomie beobachtet [88]5. Die beiden SPPs scheinen sich
nicht zu beeinflussen, da sie nach der Interferenz unverändert in ihrer ursprünglichen Richtung
weiter propagieren. Das heißt, dass sie sich trotz der Tatsache, dass sie an die Verschiebung
von Ladungen gekoppelt sind, lichtartig verhalten. Eine Abschätzung zeigt, dass durch SPPs nur
etwa ein Zehntausendstel der Leitungsbandelektronen verschoben werden (siehe Anhang A.2).
Daher ist ein nicht-linearer Interferenzeffekt, z.B. eine Richtungsänderung der SPPs auf Grund
einer resultierenden Nettokraft entlang der Diagonalen zwischen den SPPs, nicht zu erwarten
gewesen. Nichtsdestotrotz zeigt diese Messung die Stärke der Photoemissionsmikroskopie mit
senkrechter Lichteinfallsgeometrie, in der eine Abbildung in unterschiedlicher Richtung propa-
gierender SPPs möglich ist. Ähnliche Beobachtungen einer 2D-SPP Interferenz, allerdings ohne
Phasenauflösung, zeigen auch Arbeiten von Wang et al. [166].
5.2.2 SPP-Strahlteilung (Transmission/Reflexion von SPPs)
Ein weiteres Experiment, bei dem SPPs in unterschiedlicher Richtung propagieren, sieht vor,
dass SPPs an einem Gitterkoppler angeregt werden, von diesem weg propagieren und nach ei-
niger Entfernung auf einen weiteren, um einen Winkel von 45◦ gedrehten Gitterkoppler treffen.
Dieser Gitterkoppler hat eine mit d45 = λSPP/(2cos(45◦)) ≈ 557nm [57] kleinere Periodizität
als der ursprüngliche Gitterkoppler. Abbildung 5.6 (a) zeigt diese Versuchsanordnung auf einer
Silberoberfläche. Am Gitterkoppler (E, unten rechts) werden SPPs angeregt, die dann in Rich-
tung dieses sogenannten SPP-Strahlteilers (BS) propagieren. Erreichen die SPPs den Strahlteiler,
so regen sie ihrerseits an dessen Gitter Elementarwellen an, die sich wieder zu ebenen Wellen-
fronten überlagern, deren Ausbreitungsrichtung um 90◦ im Uhrzeigersinn zur ursprünglichen
Richtung gedreht ist. Nur ein Anteil der SPPs wird reflektiert, ein Teil der SPPs passiert den
Strahlteiler (siehe Abb. 5.6 (c)). Zur Analyse des Reflexions- und Transmissionsgrads dieses
Strahlteilers werden Linienschnitte durch die Wellenpakete vor und nach Strahlteilung gelegt.
Diese sind in Abb. 5.6 (d) gezeigt. Die SPPs sind, bevor sie den Strahlteiler treffen (SPP1, siehe
(b), (d) links), sehr intensiv und haben eine erkennbare Gaußsche Einhüllendenform. Die trans-
mittierten SPPs (SPP1*) und die reflektierten SPPs (SPP2) sind deutlich schwächer und haben
nur noch eine kaum erkennbare Gauß-Form ((b), (d) rechts). Zur Bestimmung der Amplitude
der Einhüllenden werden zu zwei Gauß-Fits jeweils eine linear fallende Funktion addiert, ein-
mal für den unteren und einmal für den oberen Bereich der Pakete. Die Differenz der Amplituden
der Gauß-Funktionen ergibt die Gesamtamplitude. Für die ursprünglichen SPPs misst man eine
5Siehe hierzu auch: [32] und [152]
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Abbildung 5.6: a SEM-Bild der Gitterkoppler-Anordnung zur SPP-Strahlteilung. b, c PEEM-
Aufnahmen der Strukturen zu verschiedenen Delayzeiten zwischen Pump und
Probe Laserpuls. Aus einem SPP (siehe b) werden zwei SPPs nach Passieren
des Strahlteilers (siehe c, kontrastverstärkte Bereiche). d Linienschnitte entlang
der blauen gestrichelten Linien in (a) vor und nach der Strahlteilung mit modi-
fizierten Gauß-Fits(rot).
Amplitude von etwa 200arb.u., für die Transmittierten von etwa 17arb.u. und die Reflektieren
etwa 27arb.u. . Das entspricht auf Grund der quadratischen Relation von PEEM-Ausbeute zur
elektrischem Feldintensität einer Transmittivität von etwa
√
17/
√
200≈ 0,3 und einer Reflekti-
vität von etwa
√
27/
√
200≈ 0,4. Das restliche Feld könnte auf Grund von Dämpfungseffekten
dissipiert sein und/oder am Strahlteiler in Licht konvertiert und so ausgekoppelt worden sein.
Abschließend ist zu sagen, dass auf Grund des geringen Signal-Rausch-Verhältnisses die quan-
titative Angabe der Reflexions- und Transmissionskoeffizienten von ungewisser Aussagekraft
ist. Jedoch liegen diese Werte deutlich höher als die Werte von Gonzales et al. [57]. Diese zei-
gen eine Reflexion und Transmission von nur 6% bzw. 16% für ein Reflexionsgitter bestehend
aus Schlitzen. Für Reflexionsgitter aus auf die Oberfläche gebrachten Au-Wänden (engl. ridges)
erreichten sie jedoch Reflexions- und Transmissionskoeffizienten von 80% bzw. 17%. Die Au-
toren geben als Grund für diesen großen Unterschied eine starke Auskopplung (78%) an den
Schlitzen an [57], die bei Wänden kleiner ausfällt. Dies kann hier nicht bestätigt werden. Berück-
sichtigte man keine Dämpfung, wäre die maximal mögliche Auskopplung in dem hier gezeigt
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Experiment 30%. Allein die Tatsache, dass in diesem Experiment überhaupt eine Strahlteilung
beobachtet werden kann, was nur bei ausreichend großen Reflexions- und Transmissionsgraden
möglicht ist, widerspricht dieser Hypothese von Gonzales et al. [57]. Eine Auskopplung wie bei
Gonzales et al. würde in dem Experiment hier dazu führen, dass das PEEM-Signal der trans-
mittierten und reflektierten SPP-Phasenfronten nach Passieren des Strahlteilers nicht mehr vom
Rauschen zu unterscheiden gewesen wäre. Es bleibt also festzuhalten, dass es hier zum ersten
Mal gelungen ist, eine zeitaufgelöste SPP-Strahlteilung, also eine SPP-Reflexion in eine andere
Richtung und eine SPP-Transmission durch ein Gitter gleichzeitig (mit großen Reflexions- und
Transmissionskoeffizienten) zu beobachten. Eine zweite Reflexion an einem zweiten Strahlteiler
(siehe Abb. 5.6 (a) unten) konnte jedoch auf des zu geringen Kontrasts nicht beobachtet werden.
Zusammenfassung
• Es ist möglich in zeitaufgelöster Photoemissionsmikroskopie mit senkrecht ein-
fallenden Laserpulsen die Propagation von isolierten SPP-Paketen, auch in ver-
schiedene Richtungen auf der Oberfläche, zu beobachten.
• Bei guter Datenlage ist es möglich anhand dieser Messungen Phasen- und Grup-
pengeschwindigkeit der SPPs zu unterscheiden und mit hoher Genauigkeit zu
bestimmen.
• Die Überlagerung zweier senkrechter SPPs führt zu einer Überlichtbewegung
der überlagerten Phasenfronten. Die SPPs beeinflussen sich jedoch nicht und es
kommt nicht zu unerwarteten Effekten, wie z.B. einer Erzeugung eine SPPs mit
anderer Wellenlänge und/oder einer Richtungsänderung.
• Eine Richtungsänderung von SPPs auf der Oberfläche lässt sich durch ein ge-
eignetes Reflexionsgitter erreichen. Bei einem teilweise reflektierendem Gitter
kann auch die Transmission durch ein solches Gitter beobachtet werden und
insgesamt so eine Strahlteilung erreicht werden.
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Kapitel 6
Plasmoemission und Fokussierung von
Oberflächenplasmonpolaritonen
Die in diesem Kapitel gezeigten Messungen beziehen sich immer auf das Materialsystem Silber-
Vakuum, solange es nicht ausdrücklich als ein anderes System benannt wird. Dieses Kapitel be-
trachtet SPPs nicht länger nur als “schwach” angeregt, sondern bezieht die Möglichkeit mit ein,
dass die Feldstärken der SPPs ein Vielfaches der Laser-Feldstärke betragen können. Im ersten
Abschnitt dieses Kapitels wird die Plasmoemission im Zusammenhang mit der Emission der
SPPs in Überlagerung mit externen Feldern (der Laserpulse) betrachtet. Weiter wird darauf ein-
gegangen, wie der Pump-Probe Kontrast von der Plasmoemission unterschieden werden kann.
Im zweiten und dritten Abschnitt dieses Kapitels wird durch eine gezielte Strukturierung eine
Fokussierung von SPPs erreicht. Der Fokuspunkt ist dabei soweit vom anregenden Gitter ent-
fernt, dass die Emission der Elektronen aus diesem Punkt allein aus dem plasmonischen Feld
stattfinden muss. Die Laserpulse sind nicht mehr auf der Oberfläche präsent, wenn die propagie-
renden SPPs den Fokuspunkt erreichen.
6.1 Plasmoemission bei transienten, stehenden
SPP-Wellen
An dieser Stelle soll zunächst der Begriff “Plasmoemission” noch einmal klar definiert werden.
Dabei handelt es sich um den Effekt, dass Elektronen ohne Anwesenheit von externem Licht
(Vakuum-Mode), allein durch die an die Oberfläche gebundene SPP-Mode des elektrischen Fel-
des aus der Festkörper-Oberfläche emittiert werden. Erste Anzeichen für den Effekt der Plas-
moemission von Elektronen zeigten sich bereits in den vorangegangen Messungen (siehe Kapi-
tel 4,5 und [114]). Zwar wurde dieser Effekt auch schon von anderen Gruppen beobachtet, aber
nicht weiter untersucht [98, 148]. Bei diesen Beobachtungen ist der Beitrag der Plasmoemission
ein (nahezu) homogener Hintergrund zur Elektronenausbeute entlang der Propagationsrichtung
der SPPs. Es werden während der Propagation Elektronen an den Positionen der Maxima des
elektrischen Feldes der SPPs ausgelöst. Diese verschieben sich durch die Propagation kontinu-
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ierlich. Da es außerhalb des statischen Bereichs (siehe Abschnitt 5.1.1) zu keiner kohärenten
Überlagerung mit einem anderen Feld mehr kommt, mittelt der Detektor des Experiments über
die gesamte im Gesichtsfeld befindliche Propagationsstrecke. Dadurch ist das Signal über den
Propagationsbereich “verschmiert”, also homogen. Im Folgenden wird gezeigt, wie es durch
die Anwesenheit eines zweiten SPPs bei der Plasmoemission zu einer kohärenten Überlagerung
kommt, die eine PEEM-Signatur ähnlich der Phasenfronten der SPPs zeigt.
 Delay = 33.3 fs
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Abbildung 6.1: a Anregung von SPPs an einem Gitterkoppler. Neben dem statischen Bereich
“A”, erkennt man weiter von Gitterkoppler entfernt Plasmoemission “B”. Ge-
strichelte Linien deuten auf Interferenzeffekte hin. Abbildung entnommen von
Fig. 4 aus [114]. b Ausschnitt aus zeitaufgelöster Messreihe zweier gegenüber-
liegender Gitterkoppler. Es sind die Merkmale, die in direktem Zusammenhang
mit der Plasmoemission stehen mit den Nummern “2” und “5” gekennzeichnet.
c Skizze der experimentellen Situation in (b).
Abbildung 6.1 (a) zeigt die 2PPE-PEEM Aufnahme eines Gitterkopplers unter senkrechter
Laserbeleuchtung. Die Polarisation ist dabei parallel zur Gitternormalen in der Ebene. Neben
dem statischen Bereich, markiert mit “A”, beobachtet man einen hellen Streifen, der vom Git-
terkoppler aus in beide Richtungen (hier ist nur die linke Seite gezeigt) ausgeht, markiert mit
“B”. Der Streifen zeigt im Gegensatz zum statischen Bereich keine Phasenfronten der SPPs,
sondern ist in Propagationsrichtung der SPPs (nahezu) homogen. Man erkennt auch eine Inten-
sitätsmodulation senkrecht zur Propagationsrichtung. Diese Intensitätsmodulation entsteht auf
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Grund von Interferenz der ebenen Wellenfronten des Gitters mit den halbkreisförmigen Wel-
lenfronten, die an den Gitterstrichenden starten. Die gestrichelten Linien in Abb. 6.1 (a) liegen
auf Bereichen erhöhter Intensität und weisen daher auf Bereiche konstruktiver Interferenz hin.
Dieser Effekt wird im nachfolgenden Abschnitt zur gezielten Feldverstärkung genutzt und soll
daher vorerst nicht weiter behandelt werden. In Abb. 6.1 (b) ist ein Bild zweier gegenüberlie-
gender Gitterkoppler aus einer zeitaufgelösten Serie bei einer Delayzeit von ca. 33fs gezeigt.
Die Polarisation der Laserstrahlen ist parallel zur weißen gestrichelten Linie eingestellt. Es sind
mehrere gestreifte Bereich zu erkennen und ebenfalls der, in (a) schon erwähnte, Effekt der In-
tensitätsmodulation senkrecht zur Propagationsrichtung. Die Merkmale, die der Emission durch
kohärente Überlagerung zweier SPPs zuzuordnen sind, sind mit “2” und “5” markiert. Merk-
mal “2” befindet sich genau in der Mitte der beiden Gitterkoppler. “2” ist unabhängig von der
Delayzeit zu beobachten und tritt auch bei statischen Messungen (nur ein Laserpuls) an dieser
Struktur auf.1 Dieses Merkmal entsteht durch die Interferenz der SPPs, die von jedem Laser-
puls an den gegenüberliegenden Gitterkopplern angeregt werden, also gleichzeitig starten und
dann mit gleicher Geschwindigkeit ins gemeinsame Zentrum propagieren, wo sie sich treffen.
Merkmal “5” hingegen ist von der Delayzeit abhängig und nur in zeitaufgelösten Messungen zu
sehen. Es kommt wie folgt zustande: Ein SPP, dass vom ersten Laserpuls an einem der Gitter
angeregt wird, interferiert mit einem SPP, das vom zweiten Laserpuls an dem anderen Gitter
angeregt wird. Der Ort, an dem sich die beiden SPPs treffen, hängt von der Delayzeit ab. Für
∆t = 0 starten die SPPs gleichzeitig, daher ist ihr Treffpunkt das Zentrum der Geometrie. Für
∆t 6= 0 verschiebt sich der Überlagerungsbereich aus der Mitte heraus nach außen. Da sowohl
die Laserpulse, als auch die Gitter identisch sind, entstehen zwei Bereiche “5”, symmetrisch
rechts und links des Zentrums. Man beobachtet, dass sich die Überlagerungsbereiche (“5”) mit
einer Geschwindigkeit in Abhängigkeit der Delayzeit nach außen verschieben, die der halben
SPP-Gruppengeschwindigkeit entspricht. Zur Erklärung dieses Phänomens betrachtet man die
Bewegungsgleichungen der SPPs. Das ”erste“ SPP (S1), dass vom ersten Laserpuls am Ort des
Gitterkopplers (x = 0) startet, legt die Strecke xS1(t) = vg · t zurück. Das ”zweite” SPP (S2) wird
vom Abfragepuls zur Zeit ∆t am gegenüberliegenden Gitter (x = d) gestartet und propagiert in
die andere Richtung, xS2(t) = d− vg · (t−∆t). Daraus folgt, dass:
xS2(xS1/v) = d+ vg ·∆t− vg · xS1vg
xS2 = d+ vg ·∆t− xS1 .
(6.1)
Unter der Bedingung, dass sich die SPPs überlagern, gilt xS2 = xS1=̂xSUP. Damit folgt:
1Der Grund dafür, dass dieser Effekt in der Messung zweiter gegenüberliegender Koppler des vorherigen Kapitels
nicht zu erkennen war, ist dass die SPPs dort zu schwach waren um einen deutlich sichtbaren Plasmoemissions-
beitrag zu leisten.
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2xSUP = d+ vg ·∆t
xSUP = d2 +
vg
2 ·∆t .
(6.2)
In beiden Merkmalen “2” und “5” misst man in einem Linienschnitt zwischen den Maxi-
ma der Photoemission einen Abstand der genau der Hälfte der SPP-Wellenlänge entspricht.
Wie schon im vorangegangen Kapitel gezeigt wurde, kommt es bei der Interferenz gegenläu-
figer SPPs zur Ausbildung einer transienten, stehenden Welle. In der hier gezeigten Messung
kommt es im Bereich der stehenden Welle während der gesamten Überlappzeit der SPPs, oh-
ne die Beteiligung des elektrischen Feldes des Lasers zur Photoemission. Dieses Signal ist die
zeitliche Integration des Quadrates der interferierenden Felder der SPPs. Das bedeutet, dass die
Emissionsmaxima hier also die Bäuche, und die Emissionsminima die Knoten, einer transienten
stehenden Welle wiederspiegeln. Der Abstand zweier Knoten einer stehenden Welle entspricht
der halben Wellenlänge der entgegengesetzt propagierenden Wellen. Abbildung 6.2 (a) zeigt ge-
stapelte Linienschnitte zu verschiedenen Delayzeiten entlang der weißen gestrichelten Linie in
Abb. 6.1 (b). Es sind verschiedene Merkmale zu erkennen, die in der dazugehörigen Simulation
(b) mit (1)-(8) nummeriert sind. Die Merkmale “1” und “4” sind die schon im vorherigen Kapi-
tel erwähnten Merkmale der Autokorrelation des Lasers und des statischen Bereichs. Merkmal
“3” sind die Phasenfronten der propagierenden SPPs, die von links (x = −15µm) und rechts
(x = 15µm) zur jeweils gegenüberliegenden Seite propagieren. Die angeregten SPPs sind so
stark, dass sie, wenn sie den gegenüberliegenden Gitterkoppler erreichen, zum einen reflektiert
werden (Merkmal “7”) und zum anderen wieder in Licht ausgekoppelt werden, welches mit
dem abfragenden Laserpuls interferiert. Daher kommt es zu einer erneuten “Autokorrelation”,
Merkmal “6”. Merkmal “8” entspricht Merkmal “5” für die reflektierten SPPs und ist daher viel
schwächer.
Abbildung 6.2 (c) illustriert das Zustandekommen aller Merkmale durch die zeitlich-räumliche
Überlagerung der verschiedenen Pulse für die beiden Situationen für Delayzeit ∆t = d/(4vg)
und ∆t = d/(2vg). Dabei sind mit roten Linien alle mit dem Anregepuls in Verbindung stehen-
den Pulse dargestellt, und in blauen Linien, alle zum Abfragepuls gehörigen Pulse. Gestrichelte
Linien symbolisieren reflektierte Pulse. Die zeitlich-räumlichen Überlagerungen bei denen es
zur Photoemission kommt, sind mit schwarzen Punkten markiert und passend der zugehörigen
Merkmale nummeriert. Man erkennt, dass die Merkmale “2” und “4” ortsfest sind, die Merkma-
le “3”, “5” und “8” abhängig von der Delayzeit ihre Position verschieben. Um diese Merkmale
zu reproduzieren ist für die Simulation der elektrischen Felder in (Abb. 6.2 (b)) ein einfaches
Wellenmodell der bekannten Lösungen für die Maxwell-Gleichungen benutzt worden. Die Elek-
tronenausbeute dieser Felder ist dann mit folgender Gleichung berechnet worden, welche das
bekannten Emissionsmodell [95] um die Beiträge der senkrechten elektrischen Feldkomponente
erweitert:
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Abbildung 6.2: a Gestapelte Linienschnitte für verschiedene Delayzeiten entlang der gestrichel-
ten Linie aus Abb. 6.1 (b). b Simulation zu (a) mit Hilfe von Gl. 6.3 und den
Parametern α = 5.8,β 2/α2 = 2. c Veranschaulichung der zustande kommen-
den Überlagerungen für zwei unterschiedliche Delayzeiten. d, e, f Simulati-
on der markierten Region für (d) α = 1,β 2/α2 = 2, (e) α = 5.8,β = 0, (f)
α = 5.8,β 2/α2 = 2. g Schematische Darstellung des elektrischen Feldes ~ESPP
und der Ladungsdichte ρpol der (stehenden) SPP-Welle zu einer festen Zeit.
Abbildung entnommen aus [133].
Y2PPE ∝
∫
(Eq)4 dt︸ ︷︷ ︸
parallel
+α4
∫
(E⊥)4 dt︸ ︷︷ ︸
senkrecht
+β 2
∫
(Eq)2 · (E⊥)2 dt︸ ︷︷ ︸
Interferenz
(6.3)
Die Panelen (c)-(f) von Abb. 6.2 zeigen jeweils eine Vergrößerung des quadratischen Bereichs
der Simulation, die in (b) mit einem schwarzen Kasten markiert ist. Dabei sind die Parameter
der Simulation für die drei Panele wie folgt unterschiedlich: (d) α = 1, β 2/α2 = 2, (e) α = 5.8,
β = 0, (f) α = 5.8, β 2/α2 = 2. α ist ein Parameter der die anteilige Stärke des Beitrags der
senkrechten elektrischen Feldkomponente E⊥ beschreibt, β beschreibt die Interferenz der Feld-
komponenten E⊥ und der parallelen Feldkomponente Eq. Die beste Übereinstimmung mit den
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Messdaten findet man bei (f), also α = 5.8 und β 2/α2 = 2. In Abb. 6.2 (g) sind schemati-
sche die Feldlinien ~ESPP und die Polarisationsladungsdichte ρpol eines SPPs gezeigt, um zu ver-
deutlichen, dass die Maxima der senkrechten und die Maxima der parallelen Feldkomponenten
zueinander um λ/4 verschoben sind. Dies ist konsistent mit der Beobachtung, dass sowohl in
der Messung, als auch in der Simulation die Emissionsmaxima der Plasmoemission (rote Pfei-
le, “Plasmoem.”) nicht mit den Emissionsmaxima durch die Abfrage (blaue Pfeile, “Probing”)
übereinander fallen. Auf Grund des transveralen Spins der SPPs, sind die longitudinalen und die
transversalen Komponenten der elektrischer Felder der SPPs um eine Viertelphase zueinander
phasenverschoben [20, 22]. In der transienten, stehenden Welle sind durch die Plasmoemission
und den Abfragekontrast, die Maxima dieser beiden Komponenten (bzw. deren Absolutquadra-
te) räumlich getrennt voneinander auflösbar. Diese Argumentation wird in Abschnitt 6.3.2 noch
einmal aufgegriffen.
6.2 Optimierte SPP-Fresnel-Linsen
In vorherigen Abschnitt wurde gezeigt, dass es bei Gittern endlicher Breite zu Intensitätsmodu-
lation entlang der Propagationsrichtung der SPPs kommt. Dieser wird durch Kreiswellen, die an
Gitternenden angeregt werden, verursacht. Im folgenden Abschnitt wird gezeigt, dass, durch ei-
ne geschickte Segmentierung des Gitters, diese Kreiswellen dazu genutzt werden können, SPPs
in einem Punkt zu fokussieren. In diesem Abschnitt ist das verwendete, plasmonische Material
Gold (große Gold-Platelets).
6.2.1 Ein einzelnes Fresnel-Gitter
Teile dieses Unterabschnitts sind in der eigenen Publikation [116] erschienen. Betrachtet man
noch einmal Abb. 6.1 (a), so erkennt man deutlich die Bereiche erhöhter Intensität, die mit “B”
markiert sind. Wie schon erwähnt, entstammen diese Streifen der Interferenz von ebenen Wellen
der Gittermitte und Halbkreiswellen, die von den Gitterenden ausgehen. Nach diesem Prinzip
kann man durch eine geeignete Segmentierung der Gitterstriche Kreiswellen (Huygens Prinzip
[156]) erzeugen, die in einem gewissen Abstand vom Gitterkoppler in einem Punkt konstruktiv
interferieren. Dieses Konzept geht auf die sogenannten Fresnel-Zonen-Platten (siehe z.B. [68]
oder [29]) zurück, bei denen zwischen transparenten und undurchlässigen Kreisen ein Abstand
von
rn =±(nλ f +n2λ 2/4)1/2 (6.4)
ist. In dem folgenden Experiment gibt diese Gleichung den Abstand zwischen den mit der
FIB abgetragenen Bereichen und dem stehen gelassenen Material an. An den abgetragenen Be-
reichen, den Strichen des Gitterkopplers, werden SPPs angeregt, die dann in einem bestimmten
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Punkt im festen Abstand vom Gitter konstruktiv interferieren. Die Bereiche, in denen kein Ma-
terial durch FIB abgetragen wurde, sind Bereiche, von denen aus SPPs angeregt würden, die im
Fokuspunkt destruktiv interferieren würden. Es macht für die Fokussierung keinen Unterschied,
wenn die Bereiche der Striche und des stehen gelassenen Materials die Plätze tauschten, da dies
nur zu einem Phasensprung von pi im Fokuspunkt führen würde. Analog zur Fresnel Zonenplatte
in der Optik erfährt auch dieses Fresnel-Gitter eine Dispersion und fokussiert damit nur für eine
bestimmte Wellenlänge wirklich effektiv. Die Parameter in diesem Fall sind: λ = λSPP = 780nm
und f0 = 16,88µm.
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Abbildung 6.3: a Design-Konzept des Fresnel-Gitters zur Fokussierung von SPPs . Die schwar-
zen Striche repräsentieren die mittels FIB gefrästen Gräben des Gitters, an deren
Enden Kreiswellen starten und im Fokus konstruktiv interferieren. (Entnom-
men aus [116]) b 2PPE-PEEM Aufnahme eines Fresnel-Gitters mit 9 Zonen
und 5 Linien unter senkrechter Laserbeleuchtung. Die SPPs formen einen Fo-
kus im Abstand f0 = 16,88µm. Ein Vergleich der gemittelten Intensitäten der
SPPs (weiß-getricheltes Rechteck) mit dem Fokus (schwarz gestricheltes Oval)
ergibt ein Verhältnis von 1:13.
Abbildung 6.3 (a) zeigt das Design-Konzept des verwendeten Fresnel-Gitters. Um die Ef-
fektivität der Einkopplung zu erhöhen, werden fünf hintereinander platzierte Fresnel-Striche
kombiniert und ergeben so ein Fresnel-Gitter. Dabei muss beachtet werden, dass durch die Än-
derung der Brennweite fi = f0 + i · λSPP für die hintereinander liegenden Striche, sich auch
deren Segmentlänge mit rn( f ) ändert. Dies führt dazu, dass das Fresnel-Gitter nur auf einer
Seite, nämlich der Seite der kleineren Segmente einen intensiveren Fokus ausbildet. (Die ande-
re Seite ist nicht gezeigt.) In Abb. 6.3 (b) ist die 2PPE-Aufnahme eines Fresnel-Gitters unter
senkrechter Laserbeleuchtung gezeigt. Neben den zu erkennenden Phasenfronten im statischen
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Bereich erkennt man eine konische Intensitätsmodulation, die in einem sehr intensiven Fokus
im Abstand f0 = 16,88µm vom obersten Gitterstrich mündet. Die mittlere Intensität im stati-
schen Bereich (weiß gestricheltes Rechteck) beträgt 135arb.u. Im Fokus beträgt die mittlere
Intensität 1853arb.u. Dies ergibt ein mittleres Verhältnis der Intensitäten von SPP-Intensität zu
Fokus-Intensität von 1:13 und damit eine Feldverstärkung im Fokus von etwa γ = 2. Auf der
Rückseite des Fresnel-Gitters kommt es auch zu einer Fokussierung (nicht in Abb. 6.3 gezeigt),
die aber deutlich schwächer ist. Hier beträgt das Intensitätsverhältnis 1:3 und die Verstärkung
γ = 1,3. Ähnliche Beobachtungen an Fresnel-Gittern sind schon in einer früheren Dissertation
[148] gemacht worden. Andere Untersuchungen [47, 156, 184] beobachteten ähnliche Inten-
sitätsverhältnisse, die allerdings stark von der verwendeten Wellenlänge, der Strichanzahl und
dem Abstand vom Fokus zum Gitter abhängen. Wieder andere Messungen zeigen, dass diese
Interferenz gezielt zur Erzeugung binärer SPP-Strukturen genutzt werden kann [182]. Eine Wei-
terentwicklung des Fesnel-Gitters stellt eine konische Fresnel-Struktur dar, deren Fokussierung
im THz-Bereich gezeigt wurde [117].
6.2.2 Gegenüberliegende Fesnel-Gitter
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Abbildung 6.4: a Skizze der gegenüberliegenden Fresnel-Gitter mit gemeinsamen Fokuspunkt
in der Mitte. Die Polarisation des Lasers (weißer Doppelpfeil) ist so eingestellt,
dass nur an zwei der gegenüberliegenden Fresnel-Gitter SPPs angeregt werden
und ins Gesichtfeld (FOV) propagieren. b Logarithmische Falschfarbendarstel-
lung des PEEM-Bildes des FOV aus (a). Angelehnt an Fig. 2 und 3 aus [116].
Um die Verstärkung weiter zu erhöhen, sind im nachfolgenden Experiment zwei identische
gegenüberliegende Fresnel-Gitter so platziert, dass ihre beiden Fokuspunkte übereinander lie-
gen. Dadurch, dass beide Fresnel-Gitter die selbe Brennweite haben, legen die von ihnen star-
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tenden SPPs die Strecke zum Fokus während der selben Zeitspanne zurück. Damit überlagern
sich die SPPs nicht nur räumlich sondern auch zeitlich, das heißt es kommt zusätzlich zur Fo-
kussierung zur konstruktiven Interferenz der elektrischen Felder der SPPs und somit zu einer
signifikanten Erhöhung der Photoemissionsausbeute. Man kombiniert hier also die Feldverstär-
kung durch die Fokussierung mit der Feldverstärkung durch die stehende Welle. Abbildung
6.4 (a) zeigt die geometrische Anordnung der gegenüberliegenden Fresnel-Gitter, so wie sie
als Vorlage für die Strukturierung des plasmonischen Materials, was in diesem Fall ein ein-
kristallines Au-Platelet war, mittels FIB benutzt wurde. Die Parameter in diesem Fall sind:
λ = λSPP = 780nm und f0 = 16,88fs. Die Polarisation des Lasers wird parallel zur Verbinungs-
linie von zwei Fresnel-Gittern eingestellt, sodass es nur zur Anregung von SPPs an diesen zwei
Gitterkopplern kommt. Diese propagieren in das Gesichtsfeld (FOV) des PEEM, das in Abb.
6.4 (b) gezeigt ist. In der logarithmischen Falschfarbendarstellung des 2PPE-PEEM Bildes un-
ter senkrechter Laserbeleuchtung erkennt man den Fokus als intensiven (blauen) Fleck in der
Mitte zwischen den beiden Gittern. Die mittlere Intensität in diesem Bereich beträgt in etwa
10000arb.u., die der unfokussierten SPPs im statischen Bereich dagegen liegt bei 50arb.u. Da-
mit kommt man auf eine Verstärkung der elektrischen Felder der SPPs von etwa γ = 4. Dies ist
doppelt soviel wie beim einzelnen Fresnel-Gitter. Bei der Verwendung von Fresnel-Gittern zur
Fokussierung birgt außerdem ein Problem: Die SPPs der unterschiedlichen Zonen und Linien
legen unterschiedlich große Strecken zum Fokus zurück. Damit kommen nicht all SPPs gleich-
zeitig im Fokuspunkt an und überlappen daher zeitlich nicht vollständig. Nach Gl. 6.4 und mit
Anwendung des Satzes von Pythagoras gilt für die Strecke si,n, die SPPs der Zone n und der
Linie i zum Fokus zurücklegt:
s2i,n = f
2
i + rn( fi)
2
= f 2i +nλ fi+n2λ 2/4
= ( f0+ iλ )2+nλ ( f0+ iλ )+n2λ 2/4
= f 20 +(2i+n) f0λ +(i2+ni+n2/4)λ 2 .
(6.5)
Dabei sollte i nicht mit der imaginären Einheit verwechselt werden. Für das Fresnel-Gitter des
vorherigen Abschnitts, mit f0 = 16,88µm, gilt für die SPPs, die die weiteste Strecke zum Fokus
zurücklegen, dass s5,9 = 24,3µm. Damit ist die Strecke um etwa 7,3µm länger als die Fokus-
länge f0. So kommt diese SPPs etwa ∆τ = 7,3µm/vg ≈ 25fs später im Fokus an. Eine so große
zeitliche Verbreiterung wirkt sich auf die nicht-lineare Photoemissionsausbeute aus (Y ∝ 1/Γ2t )
[161]. Die nächsten Abschnitte beschäftigen sich mit anderen Strukturen zur Fokussierung, bei
denen diese Problematik nicht auftritt.
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6.3 Fokussierung mit kreisförmigen
Gitterkopplern
Eine weitere Möglichkeit zur Fokussierung von SPPs ist es, sie an gekrümmten Gittern anzu-
regen. Dafür kommen (Halb-)Kreise [102, 105], (Halb-)Ellipsen [99, 168] und andere bogen-
förmige Sturkturen [181, 183] in Frage. Die Strukturen müssen dabei nicht aus durchgängigen
Gräben bestehen, sondern können auch Nano-Partikel [138] oder Pin-Holes [83] sein. In dieser
Arbeit wurde sich auf durchgängige, grabenartige (Halb-)Kreise beschränkt, da nur in diesem
Fall SPPs eine von ihrem Anregungsort unabhängige Strecke, nämlich die des Radius, zur Kreis-
mitte hin zurücklegen. So kann sichergestellt werden, dass die SPPs nicht nur räumlich sondern
auch zeitlich interferieren.
6.3.1 Halbkreise
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Abbildung 6.5: a Skizze der konzentrisch angeordneten Halbkreise. Die Polarisation des Lasers
(weißer Doppelpfeil) ist vertikal eingestellt. b Logarithmische Falschfarbendar-
stellung des PEEM-Bildes des FOV aus (a) SPPs werden im unteren Bereich der
Kreise angeregt und bilden im Kreismittelpunkt einen Fokus. Ein Vergleich der
gemittelten Intensitäten der SPPs (weiß-getrichelter Bereich) mit dem Fokus
(schwarz gestricheltes Oval) ergibt ein Verhältnis etwa 1:30.
Abbildung 6.5 (a) zeigt schematisch die Anordnung der konzentrischen Halbkreise zur Fo-
kussierung von SPPs. Der Radius des kleinsten Halbkreises entspricht dabei R = 26,88µm und
nimmt nach außen jeweils um ∆R= λSPP = 780nm zu. So entsteht ein Halbkreis-Gitter, von dem
aus die SPPs in Richtung Kreismitte propagieren. In Abb. 6.5 (b) ist die 2PPE-PEEM Aufnahme
eines Halbkreis-Gitters in einem polykristallinen Ag-Film unter senkrechter Laserbeleuchtung
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mit Pump und Probe Pulsen zu erkennen. Die Delayzeit zwischen Pump und Probe Pulsen ist
dabei so eingestellt, dass die SPPs den Fokus schon durchlaufen haben, wenn sie abgefragt wer-
den (∆t ≈ 130fs). Man erkennt, dass sich die Krümmung der Phasenfronten umgekehrt hat (siehe
blau-gestrichelte Linien in Abb. 6.5 (b)). Im Vergleich der mittleren PEEM-Intensitäten der SPPs
im statischen Bereich (weiß-gestrichelter Bereich in Abb. 6.5 (b)) ist der Fokus-Bereich (schwar-
zes gestricheltes Oval) in etwa 30 mal intensiver. Daraus folgt eine Verstärkung der SPP Felder
durch die Fokussierung von etwa γ = 2,3. Das Intensitätsprofil fällt symmetrisch zur vertikalen
Mittelache entlang des Winkels φ mit der vierten Potenz einer Kosinusfunktion, also I ∝ cos(φ)4,
ab. φ = 0 liegt dabei auf der Mittelachse. Zusätzlich ist die Verteilung spiegel-symmetrisch zur
horizontalen (x-)Achse durch den Fokus. Die gesammte Intensitätsverteilung ähnelt stark einem
Gaußschen Strahlenbündel, mitsamt Strahltaille. In einem Linienprofil entlang der Mittelachse
(z-Richtung) erkennt man nahe der Koppler die Phasenfronten des statischen Bereichs. Das Pro-
fil des Fokus in dieser (z-)Richtung ist wie auch bei einem Gausschen Strahlenbündel Lorentz-
artig, mit einer Halbwertsbreite von ca. 2,3µm. Beim einem Gausschen Strahl lässt sich, wie der
Name schon sagt, das Profil entlang der transversalen (in diesem Fall x-)Achse durch eine Gaus-
sche Glockenkurve beschreiben. In dem hier gezeigten Experiment jedoch ist das Profil entlang
der x-Achse ebenfalls Lorentz-artig mit einer Halbwertsbreite von ca. 0,8µm. Vergleicht man
die Feldverstärkung, die an diesem Halbkreisgitter erreicht werden kann (γ = 2,3), mit der des
einzelnen Fresnel-Gitters (γ = 2), ist diese deutlich größer. Trotz der Tatsache, dass die SPPs im
Fokus der Halbkreise stärker gedämpft sein müssten, da sie eine größere Strecke zurücklegen als
die SPPs, die mit den Fresnel-Gittern fokussiert werden (R > f0). Außerdem ist die Anregung
an den Fresnel-Gittern stärker da diese vollständig senkrecht zur Polarisation der Laserpulse ste-
hen. Beim Halbkreisgitter nimmt die Anregungsstärke nach außen cosφ 2-artig ab. Diese Gründe
sprechen eigentlich für eine stärkere Fokussierung beim Fresnel-Gitter. Trotzdem ist der Fokus
der Halbkreise intensiver. Das lässt sich mit der zeitlichen Fokussierung durch die Halbkreise
begründen. Die SPPs, die an dem Halbkreisgitter angeregt werden, legen zum Fokuspunkt alle
die gleiche Strecke zurück. Beim Fresnel-Gitter ist dies nicht der Fall, wie oben gezeigt wurde.
6.3.2 Vollkreise mit und ohne Versetzung
Setzt man nun einem Halbkreis-Gitter ein zweites Halbkreis-Gitter gegenüber, um die elektri-
sche Feldstärke im Fokus weiter zu vergrößern, so gibt es im Prinzip zwei verschiedene Möglich-
keiten dies zu tun. Die erste, zunächst naheliegende Möglichkeit ist es, die einzelnen halbkreis-
förmigen Gitterstriche zu Vollkreisen fortzusetzen, also konzentrische Kreise als Anregungsgeo-
metrie zu verwenden, deren Durchmesser jeweils um die zweifache SPP-Wellenlänge zunimmt.
Die zweite Möglichkeit besteht darin, den ursprünglichen Halbkreisen ein Gitter von Halbkrei-
sen gegenüber zu setzen, deren jeweilige Radien um eine halbe SPP-Wellenlänge vergrößert
oder verkleinert sind [46]. Dadurch einsteht eine Versetzungslinie entlang derer die Symmetrie
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Abbildung 6.6: a, bFalschfarbendarstellung hochaufgelöster PEEM-Aufnahmen der Plasmoe-
missionssignale von Anregungsgittern bestehend aus Vollkreisen (a) und ge-
genüberliegenden, um λSPP/2 vergrößerte Halbkreisen (b). Insets zeigen ei-
ne Vergrößerung der schematischen Anregungsstrukturen an der horizontalen
Achse. In (b) erkennt man die Versetzung zwischen den oberen und unteren
Halbkreisen
des Kreises gebrochen ist. Abbildung 6.6 zeigt diese beiden Konzepte, das der Vollkreise (a)
und das der gegenüberliegenden, versetzten Halbkreise (b) schematisch. In den Vergrößerung
(Insets) erkennt man den Unterschied entlang der (hier) horizontalen Achse. Regt man an diesen
beiden kreisartigen Strukturen auf einem uncaesierten Ag-Film SPPs mittels senkrechter Laser-
bestrahlung in (hier) vertikaler Polarisation an, so erkennt man im Gesichtsfeld (FOV) um den
Fokus herum deutliche Unterschiede in der Intensitätsverteilung. Im Zentrum der Vollkreise (a)
hat das Plasmoemissionssignal ein lokales Minimum mit zwei, λSPP/4 vom Mittelpunkt entfernt
liegenden Emissionsmaxmima. Weiter außen finden sich noch zwei Nebenmaxima, die jeweils
3λSPP/4 vom Zentrum entfernt liegen. Bei den versetzten Halbkreisen (b) findet man im gemein-
samen Mittelpunkt aller Halbkreise ein ausgeprägtes Maximum, dass von zwei Nebenmaxima
im Abstand λSPP/2 zum Mittelpunkt umgeben ist. Die Schultern des Hauptmaximums lassen
sich durch eine Abweichung in der Fertigung mittels FIB zurückführen.
Diese Beobachtung geht wieder auf den transversalen Spin der SPPs zurück (siehe oben).
An kreisförmigen Strukturen lässt sich dieses Phänomen jedoch auch anschaulich erklären, da
im Gegensatz zu den gegenüberliegenden, geraden Gittern, der Mittelpunkt genau bekannt ist.
So kann man über die Strecken, die SPPs zum Zentrum zurücklegen auf deren Phasenverhält-
nis schließen. Man betrachtet zunächst die elektrische Feldkomponente E‖ der SPPs, die in der
Oberflächenebene oszilliert. Man Stelle sich o. B. d. A. vor, dass SPPs am unteren Ende des
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Kreises so starten, dass ihre E‖-Feld zur Kreismitte zeigt, so müssen die SPPs an der gegen-
überliegenden, oberen Seite der Kreise mit ihrer E‖-Komponente aus dem Kreis heraus zeigend
starten, da die SPPs vom elektrischen Feld des selben Laserpulses angeregt werden. Betrachtet
man nun die senkrechte, elektrische Feldkomponente E⊥ der SPPs, so muss man, wie schon
oben erwähnt, beachten, dass diese um eine Viertelphase gegenüber E‖ verschoben ist. Das be-
deutet, dass die senkrechten Komponenten der elektrischen Felder der SPPs, die vom unteren
und oberen Teil des Kreises starten eine feste Phasenbeziehung von pi zueinander haben. Da bei-
de SPPs den gleichen Weg zum Mittelpunkt mit gleicher Geschwindigkeit zurücklegen, bleibt
das Phasenverhältnis aller Felder zueinander an diesem Punkt erhalten. Es kommt zur konstruk-
tiven Interferenz der parallelen Komponenten und zur destruktiven Interferenz der senkrechten
Komponenten der elektrischen Felder der SPPs. Im Falle der, um eine halbe SPP-Wellenlänge
versetzten Halbkreis-Gitter sind die Startbedingungen identisch. Da aber die SPPs des einen
Halbkreises einen um λSPP/2 längeren oder kürzeren Weg zurücklegen als die anderen, ändert
sich das Phasenverhältnis der jeweiligen parallelen und senkrechten Feldkomponenten im Mit-
telpunkt des Kreises um pi . Es interferieren hier die Parallelkomponenten destruktiv, während
die senkrechten Komponenten konstruktiv interferieren. Das bestätigt, dass es hauptsächlich die
senkrechte Komponenten des elektrischen Feldes des SPP ist, welche die Plasmoemission ver-
ursacht. Dies ist erstaunlich, da diese Feldkomponente im Festkörper um den Faktor 5 kleiner
ist, als die parallele Komponente (siehe Abschnitt 4.2.2). Vor dem Festkörper (im Vakuum) ist
dieses Verhältnis umgekehrt, siehe oben (α = 5,8). Das legt die Vermutung nahe, dass es sich
bei der Plasmoemission tatsächlich um eine andersartige Art der Photoemission handelt als die,
die (allein) auf elektronische Anregung durch Licht im Volumen des Festkörpers zurückgeht.
Eine mögliche Beschreibung liefern Levinson und Plummer mit dem sogenannten Oberflächen-
photoeffekt [100]. Das absolute Plasmoemissionssignal des Fokus ist hier um etwa ein Viertel
größer als das Signal der beiden Maxima im Falle der Vollkreise. Man kann bei beiden Struktu-
ren eine Feldverstärkung von einem Faktor γ = 6 messen, was vergleichbar mit Beobachtungen
an kreisförmigen Nano-Antennen ist, die unter fast senkrechtem Lichteinfall (4◦) von Kaiser
et al. durchgeführt wurden [87]. Abschließend ist zu noch einmal zu erwähnen, dass die ge-
zeigte Messung auf einem polykirstallinen Ag-Film durchgeführt wurde, dessen Austrittsarbeit
nicht durch Cs-Deposition abgesenkt worden ist. Das heißt, die Emission der Elektronen erfolg-
te nicht über einen 2PPE-Prozess, sondern über Prozesse höherer Ordnung. Die Bestimmung
dieser Plasmoemission-Ordnung(en) ist Thema des nächsten Abschnitts.
6.4 Multiplasmonen-Plasmoemission
Das in dieser Arbeit verwendete Photoelektronenemissionsmikroskop verfügt über einen he-
misphärischen Energie-Analysator, mit dem energiegefilterte PEEM-Aufnahmen im Realraum-
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Abbildung 6.7: a-c Falschfarbendarstellung hochaufgelöster, energiegefilterter PEEM-
Aufnahmen des Mittelpunkts eines Vollkreis-Gitters unter senkrechter
Laserbeleuchtung der uncaesierten Silberoberfläche bei Elektronenenergien-
Vielfachen der Lichtenergie. d Logarithmische, gemittelte Photoemissionsaus-
beute des Gesichtsfeldes aufgetragen gegen die Summe aus kinetischer Energie
der Elektronen und der Austrittsarbeit von Silber. Rechte Achse: Anzahl der
emittierten Elektronen pro Laserpuls. Inset: Lineare Photoemissionsausbeute
im Bereich um die 4-fache Lichtenergie mit Fit der Fermi-Funktion (schwarze
Linie) und deren Parameter.
Modus möglich sind (siehe Abschnitt 3.1.1). In der Messung, die in Abb. 6.7 gezeigt ist, wur-
den Realraum-Bilder eines kleinen Gesichtsfeldes um den Mittelpunkt eines Vollkreis-Gitters
unter senkrechter Laserbeleuchtung aufgenommen und dabei die Pass-Energie der Elektronen
in Schritten von ∆E = 0,1eV variiert2. Die Panele (a)-(c) zeigen exemplarisch drei ausgewählte
Bilder dieser Serie bei verschiedenen Vielfachen der Photonenenergie des Lasers (hν = 1,55eV).
Man erkennt die schon diskutierte Signatur der stehenden Welle, bei der zu höherer Ordnung hin
die Emission von Elektronen nur noch aus den zentralen Maxima möglich ist und zusätzlich die
gesamte Elektronenausbeute abnimmt. Um dies zu quantifizieren, ist in (d) die im Gesichtsfeld
gemittelte Photoemissionsausbeute gegen die Summe aus der kinetischen Energie der Elektro-
nen und dem Literaturwert der Austrittsarbeit ΦLit = 4,26eV [42] für polykristallines Silber
aufgetragen.
An der rechten Ordinate ist zusätzlich die Anzahl der Elektronen aufgetragen, die pro Laser-
puls emittiert werden. (Zu deren Berechnung siehe Anhang A.1.) Als signifikante Grenze von
2Eigentlich wurde der Schlitz des Energieanalysators so eingestellt, dass Elektronen bei einer Start-Voltage von
USTV = 0V passieren, welche danach schrittweise um ∆USTV = 0,1V erhöht wurde.
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einem Elektron pro Laserpuls ist eine graue horizontale Linie eingezeichnet. Für Elektronen-
Gesamtenergien unterhalb der Austrittsarbeit (also für Ekin < 0) erwartet man keine Emission
und damit eine scharfe Kante bei ΦLit . Die Verbreiterung der Kante liegt an der energetischen
Auflösungbegrenzung des Energieanalysators von etwa≈ 0,25eV. Für Energien größer der Aus-
trittsarbeit steigt die Elektronenausbeute stark an und hat ein globales Maximum bei etwa der
dreifachen Photonenenergie. Danach fällt die Ausbeute stufenartig ab mit zwei Kanten bei der
vier- und fünf-fachen Photonenenergie. Oberhalb von Eges = E −EF = 5× hν = 7,75eV fällt
die Photoelektronenausbeute so gering aus, dass sie im Hintergrundrauschen untergeht. Ein Fit
durch den Verlauf der Ausbeute im Bereich um die vierfache Photonenenergie herum, zeigt eine
gute Übereinstimmung mit der Fermi-Verteilung (siehe Inset). Die Kanten im Verlauf repräsen-
tieren also die um Vielfache der Photonenenergie verschobene Fermi-Verteilung der Elektronen
im Festkörper. Daraus lässt sich schließen, dass es sich bei der Plasmoemission der Elektronen
im diesem Feldstärkenbereich um eine Multi-Plasmonen-Plasmoemission handelt, bei der zur
Emission eines Elektrons die Energie aus 3, 4 oder 5 Plasmonen absorbiert wird. Die Breite
der Fermi-Verteilung von 25meV, welche einer Temperatur von T = 300K entspricht, zeigt an,
dass es sich nicht um “heiße” Elektronen handelt. Die Datenpunkte in Abb. 6.7 (d) oberhalb
einer Ausbeute von 100arb.u. (hohle Kreise) konnten nicht für einen Fit mittels Fermi-Funktion
herangezogen werden, da dort der Detektor im Sättigungsbereich war und daher anzunehmen
ist, dass die tatsächliche Elektronenausbeute noch höher liegt. Die Datenpunkte im Bereich der
fünffachen Photonenenergie konnten ebenfalls nicht dahingehend ausgewertet werden, da sie im
Rauschen untergehen.
Zur Bestätigung der Hypothese einer Multi-Plasmonen-Plasmoemission wurde ein weiteres,
unabhängiges Experiment wie folgt durchgeführt: An einem Vollkreis-Gitter wurde mittels Be-
reichsauswahlblende ein kleiner Bereich um den Mittelpunkt des Kreises ausgewählt und die
aus diesem Bereich unter senkrechter Laserbeleuchtung emittierten Elektronen in der Disper-
siven Ebene abgebildet. Dann wurde mittels Drehung einer Wellenplatte und einem Brewster-
Reflextionskristall die Bestrahlungsstärke des Lasers variiert und von einer Referenzdiode auf-
gezeichnet (siehe Abschnitt 3.2.3, Strahlengang (3)). Abbildung 6.8 (a) zeigt exemplarisch ei-
ne (Falschfarben-)Aufnahme der Dispersiven Ebene bei einer Betrahlungsstärke von PDiode =
2,5mW auf der Diode. Die zugehörige Energieachse ist identisch mit der in (b). In (b) sind Lini-
enschnitte entlang der weiß gestrichelten Linien in (a) für verschiedene Laserleistungen auf der
Diode übereinander gestapelt. Von unten nach oben nimmt die Leistung des Laser ab und unter
der Annahme linearer Kopplung von Laser und SPP damit auch die Feldstärke der SPPs.
Man erkennt, dass dabei das Spektrum der Elektronen an Intensität verliert. Trägt man nun
die über verschiedene Energieintervalle gemittelte Intensiät als Funktion der Laserleistung in
einer doppelt-logarithmischen Auftragung auf (c), so erkennt man lineare Abhändigkeiten mit
unterschiedlichen Steigungen. Benutzt man das Potenzgesetz der Multiphotonen-Emission (sie-
he Abschnitt 2.4.2, Gl. 2.21) als Fit-Funktion, so ergeben sich in einer logarithmischen Auf-
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Abbildung 6.8: a Dispersive Ebene bei einer Referenzdiodenleistung von PDiode = 2,5mW. b
Gestapelte Linienschnitte der dispersiven Ebene für verschiedene Laserleistun-
gen auf der Referenzdiode. c Elektronenausbeute (abzüglich Hintergrund) als
Funktion der Laserleistung (Referenzdiode), extrahiert in verschiedenen Ener-
giebereichen aus (b).
tragung aus den Steigungen der Geraden die Emissionsordnungen. Auch hier bestätigt sich die
Beobachtung der 3, 4 und 5 Plasmonen-Plasmoemission. Dies gilt allerdings nur für die Be-
reiche ausreichend hoher Laserleistung, da bei geringerer Leistung die Elektronenausbeute im
Hintergrundrauschen des Detektors untergeht. Wie schon in der vorherigen Messung, erkennt
man auch hier einen starken Abfall der Photoemissionsausbeute bei höheren Ordnungen. Das ist
dadurch zu erklären, dass die Wahrscheinlichkeit für die Absorption mehrerer Energiequanten
aus dem plasmonischen Feld mit jedem weiteren Quant um Größenordnungen abnimmt (De-
tails siehe [131]). Ein anderer Erklärungsansatz könnte sein, dass bei höheren Energien mehr
Elektronen zur Emission zur Verfügung stehen, da energetisch tiefer liegende Zustände erreicht
werden können. Das ist zwar richtig, spielt aber für die obige Argumentation keine Rolle, da
die Zustandsdichte der s-Elektronen im Energiebereich bis ca. 3eV unterhalb der Fermi-Energie
nahezu konstant ist (bzw. nur sehr schwach ansteigt) [14]. Das erklärt auch die Plateaus in der
vorherigen Messung. Die d-Band Elektronen spielen hier auch noch keine Rolle, ihre Übergänge
beginnen erst bei Energien tiefer als 4eV [71]. Der höchste, hier beobachteten 5PPE-Prozess,
dringt jedoch nur 5× hν −ΦLit = 7,75eV− 4,26eV = 3,49eV energetisch tief in den Fest-
körper ein. Zum Vergleich der beiden in diesem Abschnitt gezeigten Messungen, muss zu den
Werten der Energieachse der zweiten Messung lediglich der Wert der Austrittsarbeit addiert wer-
den. Man erkennt, dass die Energieintervalle nicht ganz mit den Plateaus der oberen Messung
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überein stimmen. Das kann zum einen daran liegen, dass diese Messungen auf zwei unterschied-
lichen Proben durchgeführt wurden, mit eventuell unterschiedlichen Austrittsarbeiten. Zum an-
deren kann die Kalibrierung des Mikroskops, insbesondere die des Energieanalysators in beiden
Messungen leicht unterschiedlich gewesen sein. Dennoch legen beide Messungen unabhängig
voneinander die Multi-Plasmonen Plasmoemission als dominanten Emissionsmechanismus der
Elektronen bei stark fokussierten SPP-Feldern (EFokusSPP ≈ 1×109 V/m, siehe Anhang A.2) na-
he. In einer früheren Masterarbeit wurde bei noch höheren Feldstärken der Übergang zu einem
anderen Emissionsmechanismus beobachtet, der Charakteristika einer Tunnel- oder Starkfelde-
mission gezeigt hat [131]. Auf diese Beobachtungen soll in dieser Arbeit aber nicht eingegangen
werden.
6.4.1 Winkelaufgelöste Multiplasmonen-Plasmoemission
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Abbildung 6.9: a PEEM-Bild mit Beleuchtung durch Hg-Lampe und Laser (5,6mW) ei-
nes Kreiskopplers auf einem uncaesierten, polykirstallinen Ag-Film. Inset:
PEEAD-Aufnahme (3eV) der Photoelektronen aus dem Bereich der Aus-
wahlblende (SEL). b Gestapelte Linienschnitte der PEEAD-Ebene entlang der
A-Γ-A Richtung bei verschiedene Elektronenenergien für die Beleuchtung mit;
Oben: Hg-Lampe, Mitte: Laser PD = 2,9mW, Unten: Laser PD = 5,6mW. Die
Eichung des reziproken Raumes erfolgte anhand der Parabel freier Elektronen
(gelb-gestrichelte Linien).
In einer weiteren Messung wurde, um die Winkelverteilung der plasmoemittierten Elektronen
zu bestimmen, eine Bereichsauswahlblende um das Zentrum eines kreisförmigen Kopplers eines
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uncaesierten, polykirstallinen Ag-Films platziert, wie in Abb. 6.9 (a) gezeigt. Durch eine Verän-
derung der Elektronenoptik wird die Winkelverteilung der Photoelektronen aus diesem Bereich
im sogenannten PEEAD-Modus abgebildet (siehe Abschnitt 2.4 und Abschnitt 3.1.1). Nun wird
die Passenergie der Elektronen variiert und so eine spektrale Winkelverteilung erzeugt. Gesta-
pelte Linienschnitte aus diesen sind in Abb. 6.9 (b) für drei verschiedene Beleuchtungsarten
gezeigt. Im oberen Panel sieht man die Verteilung der Elektronen für die Beleuchtung mit der
Hg-Lampe, in der Mitte die Verteilung bei Beleuchtung mit abgeschwächten Laserpulsen (Re-
ferenzdiodenleistung PD = 2,9mW) und unten die Verteilung bei Beleuchtung mit intensiven
Laserpulsen (Referenzdiodenleistung PD = 5,6mW). Die Abschwächung der Laserpulse erfolg-
te mit dem optischen Strahlengang (3) aus Abschnitt 3.2.3.
In den winkelaufgelösten Spektren von oben nach unten, also mit steigender Fluenz, ver-
größert sich auch die maximale Energie bei der noch Elektronen detektiert werden. Wie schon
im vorigen Abschnitt gezeigt, kommt es bei starker Anregung von SPPs zu Multiplasmonen-
Photoemission. Im mittleren Panel liegt die maximale Energie der Elektronen bei etwa 2,1eV
(horizontale, weiß-gestrichelte Linie). Daraus ergibt sich eine Gesamtenergie 2,1eV+4,26eV=
6,46eV und es folgt für die Elektronen eine maximale Aufnahme von 6,46eV/1,55eV ≈ 4
Quanten aus dem plasmonischen Feld. Im unteren Panel von Abb. 6.9 (b), bei einer Laserleistung
von 5,6mW auf der Referenzdiode, ist die Elektronenfluchtparabel nicht mehr scharf bei einer
Energie abgeschnitten, sondern ist vorallem in senkrechter Emissionsrichtung (Γ) verbreitert.
Dies lässt auf einen Raumladungseffekt (Elektron-Elektron Abstoßung) schließen, der die emit-
tierten Elektronen nach der Emission zusätzlich beschleunigt. Die Anzahl der Elektronen, die
unter einem flacheren Winkel (in Richtung A) emittiert werden ist geringer, weshalb dort Raum-
ladungseffekte schwächer ausfallen. Die maximale Energie bei der noch eine deutliche Elektro-
nenausbeute in Richtung A zu erkennen ist, liegt bei etwa 3,5eV (horizontale, weiß-gestrichelte
Linie). Daraus ergibt sich die maximale Emissionsordnung zu (3,5eV+4,26eV)/1,55eV ≈ 5.
Diese Messung bestätigt noch einmal die Multiplasmonen-Plasmoemission mit Ordnungen bis
zu fünf. Allerdings ist diese Art der Ordnungsbestimmung weniger genau als die beiden vor-
herigen Methoden, da die Bestimmung der maximalen Energie durch Raumladungseffekte und
die Winkelverteilung der Elektronen erschwert wird. Die Methode bietet jedoch die Möglich-
keit zu bestimmen in welchem Winkelbereich die Elektronen die Oberfläche verlassen. Für die
Fluchtparabel freier Elektronen gilt, dass E = h¯2k2/(2me) und k2 = k2||+ k
2
⊥. Daraus folgt, dass:
k⊥ =
√
2meE
h¯2
− k2||. (6.6)
Für PD = 5,6mW, E = 3,5eV und k|| = 0,9Å
−1
ergibt sich k⊥ = 0,33Å
−1
. Mit tan(α) =
k||/k⊥ ergibt sich der maximale Emissionswinkel der Elektronen zur Oberflächennormalen zu
α ≈ 70◦.
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Zusammenfassung
• SPPs sind in der Lage ohne Anwesenheit eines weiteren elektrischen Feldes,
i.d.R. das des anregenden oder abfragenden Laserpulses, Elektronen aus der
Oberfläche zu emittieren. Für diesen Effekt wird die Bezeichnung “Plasmoe-
mission” eingeführt.
• Die Intensitätsverteilung der Plasmoemission folgt der Propagationsrichtung
der SPP und wird durch SPP-Interferenzen beeinflusst.
• Bei zwei gegenläufig propagierenden, identischen SPPs kommt es zur Bildung
einer stehenden Welle, deren Signatur, ein Muster halber SPP-Periodizität auch
in nicht-zeitaufgelösten Messungen zu beobachten ist. Die Maxima der stehen-
den Welle der Plasmoemission fallen nicht mit den Kreuzungspunkten der Pha-
senfronten in einer zeitaufgelösten Messung übereinander, sondern sind um ein
Viertel einer Wellenlänge zu diesen verschoben. Dies ist ein Indiz dafür, dass
die Plasmoemission von der zur Oberfläche senkrechten Feldkomponente des
elektrischen SPP-Feldes verursacht wird.
• Durch geschickte Wahl der Anregungsgeometrie (Fresnel-Gitter oder Kreiss-
trukturen) können SPPs gezielt zur Interferenz gebracht oder fokussiert werden,
wodurch das Plasmoemissionssignal lokal verstärkt wird.
• Bei der SPP Anregung an Vollkreisen zeigt das Plasmoemissionsignal ein Mi-
nimum im Mittelpunkt des Kreises, bei der Anregung an Halbkreisen denen
Halbkreise gegenüber stehen, die um eine halbe Wellenlänge vergrößert sind,
dagegen ein Maximum. Dies ist konsistent mit der destruktiven und der kon-
struktiven Interferenz der senkrechten elektrischen Feldkomponente des SPPs
im Mittelpunkt. Daraus folgt ebenfalls, dass die Plasmoemission von der trans-
versalen SPP-E-Feldkomponte verursacht wird.
• Eine spektrale Analyse der “Plasmo-Elektronen” aus dem Zentrum eines
Vollkreis-Gitters zeigt eine mehrfache Replikation der Fermi-Kante des Ma-
terials, die jeweils um Vielfache der Photonenenergie verschoben ist. Der
Zusammenhang zwischen Plasmoemissionselektronenausbeute und Laserbe-
strahlungsstärke verhält sich wie das Potenzgesetz bei der Multiphotonen-
Photoemission. Die Winkelverteilung der plasmoemittierten Elektronen be-
schränkt sich auf den Bereich 0◦−70◦ zur Oberflächennormalen.
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Kapitel 7
Kurzreichweitige Oberflächenplasmonen
(SR-SPPs)
Nachdem sich die vorrangegangenen Kapitel mit Oberflächenplasmonpolaritonen beschäftigt
haben, deren Wellenlänge nahe der Lichtwellenlänge liegt und die so gut wie keine Dispersion
erfahren, widmet sich dieses Kapitel einer anderen, stark dispersiven und stark dissipativen SPP-
Mode. Diese Mode tritt durch Modenkopplung in sehr dünnen (metallischen) Schichten auf, bei
denen die Schichtdicke ähnlich oder geringer als die Abklingtiefe der plasmonischen Felder ist.
Die Wellenlänge der SPP-Mode in solchen Strukturen kann um ein Vielfaches geringer sein, als
die des anregenden Lichtes. Außerdem erhöht die Kopplung die Dämpfung der SPPs, was in
einer sehr kurzen Propagationslänge dieser Mode resultiert. Daher nennt man diese SPPs auch
kurzreichweitige SPPs oder aus dem Englischen, “Short-Range SPPs”, kurz SR-SPPs. Analog
dazu spricht man von der zweiten, bei der Kopplung auftretenden Mode, welche langwellig und
weniger stark gedämpften ist, von “Long-Range SPPs”, kurz LR-SPPs. SR- und LR-SPPs ha-
ben Potenzial in der Anwendung für die Magneto-Plasmonik [122, 153] insofern, als dass sie die
Kopplung zwischen zwei, von einander durch ein Dielektrikum getrennten, ferromagnetischen
Filmen vermitteln können. Zudem können sie für biologische und chemische Sensoren genutzt
werden [66, 157]. Außerdem sind sie besonders interessant für Fokussierungs [120, 175]-, Wave-
guiding [121] und Verstärkungs(Lasing) [17]-Anwendungen. Eine Übersicht über Anwendung
der Long-Range Mode befindet sich auch in Referenz [16].
Die Ergebnisse dieses Kapitels sind in enger Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe von Prof.
Dr. Harald Giessen1 und insbesondere mit Bettina Frank2 (Propenpräparation, Messungen) ent-
standen. Die Messungen sind dabei zusätzlich durch theoretischen Rechnungen von Jun.-Prof.
Dr. Thomas Weiss3 der Universität Stuttgart unterstützt worden.
1 Kontakt: 4. Physikalisches Institut und Research Center SCoPE Universität Stuttgart, Pfaffenwaldring 57, 70550
Stuttgart, Deutschland , h.giessen@pi4.uni-stuttgart.de
2 b.frank@pi4.uni-stuttgard.de
3 t.weiss@pi4.uni-stuttgart.de
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7.1 Das Mehrschichtsystem
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Abbildung 7.1: a Schematische Darstellung des Mehrschichtsystems unter Laserbeleuchtung
mit SPP-Feld. b Numerisch berechnete Dispersionsrelation und Dämpfung von
LR- (blau) und SR-SPPs (rot) für 20nm-Au auf SiO2(2,5nm)/Si an Luft. Durch-
gezogene Linien zeigen die Verläufe für die gekoppelten Moden, gestrichel-
te Linien die für die entkoppelte Moden. c,d Simulationen des longitudinalen
elektrischen Feldes Ex (c) und des transversalen elektrischen Feldes Ez (d) für
das Materialsystem aus (a). Rechnung, Simulation und Abbildung von Thomas
Weiss.
Eine numerische Berechnung der Dispersionsrelation und eine Simulation der elektrischen
Felder an der Oberfläche wurde nach der S-Matrix Methode [173] für das System Luft-Gold-
Silizumdioxid-Silizum durchgeführt, bei einer Gold-Dicke von dAu = 20nm, siehe Abb.7.1 (a).
Dazu wurde vorher die Dicke der Silizumdioxidschicht durch Ellipsometriemessungen4 zu dSiO2 =
4Audrey Berrier, Kontakt: 1. Physikalisches Institut Universität Stuttgart, Pfaffenwaldring 57, D-70550 Stuttgart /
Email: audrey.berrier@pi1.physik.uni-stuttgart.de
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2,5nm bestimmt und in den Berechnungen berücksichtigt. Abbildung 7.1 (b) zeigt die Ergebnis-
se der Simulation. In (b) sind die Dämpfung und der Realteil der Wellenzahl als Funktion der an-
regenden Lichtwellenlänge/-energie gezeigt. Daraus lassen sich die Werte für Wellenlänge, Pro-
pagationslänge, sowie Phasen- und Gruppengeschwindigkeit berechnen. Für 800nm-Laserlicht
sind diese Werte im Inset gezeigt. Für das Long-Range SPP ergibt sich λ LRSPP = 787nm, LLRSPP =
3,6µm, vLRp = 0,983c0 und v
LR
g = 0,962c0. Für die Short-Range Mode ergibt sich λ SRSPP = 176nm,
LSRSPP = 1,12µm, v
SR
p = 0,221c0 und v
SR
g = 0,144c0. Das SR-SPP hat nicht nur eine deutlich kürze-
re Wellenlänge, sondern propagiert auch wesentlich langsamer als das LR-SPP. Die simulierten
Feldstärken in Abb. 7.1 (c) zeigen sowohl beim LR- als auch beim SR-SPP die Stetigkeit des lon-
gitudinalen E-Feldes Ex. Beim transversalen E-Feld Ez (d) jedoch erkennt man die Unstetigkeit
und die Phasensprünge an den Grenzflächen. Beim LR-SPP hat das Feld außerhalb des Metalls
das selbe Vorzeichen in Luft und Silizium. Beim SR-SPPs sind die Vorzeichen verschieden, was
am Nulldurchgang des Feldes innerhalb des Metalls liegt (Anti-Crossing [90, 123]).
7.2 Die SR-SPP-Wellenlänge als Funktion der
Schichtdicke
Zur Untersuchung von Short-Range Oberflächenplasmonen wurden Gold-Platelets wie in Ab-
schnitt 3.3.2 beschrieben hergestellt. Diese wurden mittels Rasterkraftmikroskopie (AFM: Ato-
mic Force Microscopy) hinsichtlich ihrer Größe untersucht und teilweise mittels fokussierter
Ionenstrahlen (FIB) strukturiert. Anschließend wurden diese Proben durch Luft ins Vakuum des
PEEMs transferiert. Im PEEM wurden die Proben mit Caesium bedampft und anschließend
senkrecht mit 800nm-Laserpulsen beleuchtet. Eine ausgewählte PEEM-Aufnahme eines exem-
plarischen Gold-Platelets ist in Abb. 7.2 (a) gezeigt. An den Kanten des Platelets werden SPPs
angeregt. Man erkennt die SR-SPPs deutlich an ihrer kleinen Periodizität, aber man erkennt auch
eine schwache Anregung von LR-SPPs, vor allem an der linken, oberen Kante des Platelet. Dann
werden Linienschnitte senkrecht zu den Kanten extrahiert, aus dem Abstand der Intensitäts-
maxima die Wellenlänge der SR-SPPs bestimmt und deren Mittelwert berechnet. Da die Inseln
auf der Probe teilweise sehr weit auseinander lagen (teilweise mehr als 500µm), mussten die
Verkippung der Probe, anschließend Mikroskop und Laser wiederholt nachjustiert werden. Des-
halb war die fixe Größenkalibration des Gesichtsfelds durch die mikroskop-eigene Software zu
ungenau. Daher wurde diese anhand vorhandener AFM-Bilder5 der Platelets vorgenommen. Für
insgesamt 20 Platelets wurden so die Wellenlängen der SR-SPPs gemessen und gegen die (im
AFM bestimmte) Höhe der Platelets aufgetragen. Die Auftragung in Abb. 7.2 (b) zeigt zusätzlich
zu den experimentellen Daten auch die auf Rechnungen von Thomas Weiss beruhenden theore-
tischen Wellenlängen Werte für die Höhen 10nm,15nm,20nm,25nm und 50nm, die mit einer
5aufgenommen von Bettina Frank, Universität Stuttgart
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Linie zur optischen Führung verbunden sind. Man erkennt in beiden Verläufen einen Anstieg der
Wellenlänge, welcher zu sehr hohen Platelets hin zu sättigen scheint, vgl. Abschnitt 2.3.
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Abbildung 7.2: a Exemplarisches Gold-Platelet im PEEM unter senkrechter Laserbeleuchtung.
b Rote Kreise: Wellenlänge bestimmt anhand von Linienschnitte an Platelet-
Kanten gegen Platelet-Höhe (bestimmt per AFM). Blauen Quadrate: Theoreti-
sche Wellenlängen für verschiedene Platelet-Höhen. Die gestrichelte Linie dient
lediglich der optischen Führung. Rechnung: Thomas Weiss.
Die experimentellen Werte für die Wellenlänge sind teilweise stark fehlerbehaftet, da die
PEEM-Aufnahmen bei maximal möglicher Vergrößerung des Mikroskops im PEEM-Modus
aufgenommen wurden, wodurch das Signal-Rausch-Verhältnis verkleinert wurde. Bei PEEM-
Aufnahmen mit sehr kleinen SNR ist es nur schwer möglich ein Maximum in der Intensität als
solches zu identifizieren und den Abstand zwischen zwei solcher Maxima zu bestimmen. Zudem
lieferten Messungen an unterschiedlichen Kanten ein und des selben Platelets unterschiedliche
Wellenlänge-Werte. Als Fehlerbalken wird hier eine Standardabweichung der Wellenlängen-
Werte angenommen. Die Abweichung der Höhen-Werte wurde als konstant mit ∆h = ±2nm
[60] angenommen. Da die Platelets nicht an das Substrat gebunden sind, sondern nur lose auf
ihm liegen, kann eine Verkippung der Platelets bei der AFM-Messung nicht ausgeschlossen
werden und größere Abweichungen verursachen.
7.3 Propagation von SR-SPPs
Zur Messung der Phasen- und Gruppengeschwindigkeit der SR-SPPs wurden an mehreren Gold-
Platelets mittels des Mach-Zehnder-Interferometers (Strahlengang (2) in Abb. 3.4 zeitaufgelöste
PEEM-Experimente durchgeführt. Abbildung 7.3 (a) und (c) zeigen zwei unterschiedliche Gold-
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Platelets im PEEM unter senkrechter Laserbeleuchtung bei gleichzeitiger Ankunft von Pump-
und Probe-Pulse auf der Oberfläche (Delay ∆t = 0fs). Die Polarisation der Laserpulse ist dabei
jeweils parallel zur weiß-gestrichelten Linie eingestellt. Die SR-SPPs werden an den unteren
rechten Kanten angeregt und es wird die Wellenlängen der SR-SPPs im statischen Bereich zu
ca. 170nm und 200nm gemessen. Bei einer Delayzeit von ca. ∆t = 40fs erkennt man bei bei-
den Platelets die Signatur eines SR-SPP-Packets im Abstand von ca. 1µm zur Anregungskante
(roter Pfeil). Abbildung 7.3 (b) und (d) zeigt die zugehörigen Position-Delayzeit Diagramme
aus Linienschnitten entlang der weiß-gestrichelten Linien in (a) und (c). Neben den in Abschnitt
5.1.1 erwähnten Merkmalen, erkennt man die Propagation der Phasenfronten der SR-SPPs als
parallele, diagonale Streifen, die im Diagramm links unten, also bei Delay ∆t = 0fs und an
der Anregungskante bei Position ∆x = 0µm beginnen und zu größeren Delayzeiten hin bis ca.
∆x = 3µm reichen. Auf der gegenüberliegenden Seite, bei den Positionen ∆x = 6fs und 7fs er-
kennt man diese Streifen ebenfalls. Diese Streifen können mit dem an der gegenüberliegenden
Spitze der dreickigen Platelets auftretenden Interferenzmuster assoziert werden, das von den SR-
SPPs der anderen beiden Dreieck-Seiten gebildet wird. Da sich diese beiden SR-SPP zur Mitte
des Dreiecks hin ausbreiten, bewegt sich das Interferenzmuster entlang der Winkelhalbierenden
(siehe Abschnitt 5.2.1), welche mit der Mittelachse der Messung überein fällt (gleichschenkliges
Dreieck).
Aus den inversen Steigungen der, an die Phasenfronten und deren Schwerpunkt gelegten Ge-
raden (rot- bzw. blau gestrichelte Linien) lassen sich die Phasen- und Gruppengeschwindigkeit
zu folgenden Werten bestimmen: Für Platelet “1” ergibt sich vph = 0,21c und vg = 0,10c. Für
Platelet “2” sind die Werte leicht verändert: vph = 0,25c und vg = 0,14c. Zu den Signaturen
der SR-SPPs erkennt man noch eine horizontale, breitere Intensitätsmodulation in beiden Dia-
grammen, die der LR-Moden mit einer Wellenlänge von ca. λLR ≈ 790nm. Diese zeigen jedoch
keine Propagation (Vertikale Phasenfronten =̂ unendlicher Steigung→ vp = 0), da die Platelets
so klein sind, dass lediglich der statische Bereich auf ihnen sichtbar ist. Zum Vergleich mit der
Phasengeschwindigkeit der SR-SPPs ist die zugehörige LR-Phasengeschwindigkeit als schwarz-
gestrichelte Linie eingezeichnet. Die Höhen der Gold-Platelets waren in diesem Fall unbekannt,
aber auf Grund der gemessenen Wellenlänge kann davon ausgegangen werden, dass sich jeweils
um ein ca. 20nm (1) und ein ca. 40nm (2) hohes Platelet handelt. Der Vergleich der gemessenen
Werte für Gruppen- und Phasengeschwindigkeit mit den Werten aus Abb. 7.1 (a) zeigt, dass die
Phasengeschwindigkeiten um etwa 5% und die Gruppengeschwindigkeiten um fast 31% ab-
weichen. Die Abweichungen lassen sich mit der manuellen Steigungsbestimmung begründen.
Die Steigung für die Berechnung von vg ist deutlich anfälliger für eine Abweichung, da dafür
keine parallelen Streifen zum Vergleich herangezogen werden konnten. Die Bestimmung des
Schwerpunkts des SR-SPP Pakets musste also nach dem recht ungenauen Augenmaß gesche-
hen. Die SR-SPPs an beiden Platelets zeigen auch eine deutlich größere Propagationslänge als
durch die Dispersionsrelation vorausgesagt wird. Theoretisch sollten die SPPs nach 1,12µm so
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Abbildung 7.3: a, c Au-Platelets (“1” und “2”) unter senkrechter Laserbeleutung, einmal ohne
Zeiverzögerung der Pulse (Delay ∆t = 0fs) (links) und einmal bei einem De-
lay von ∆t = 40fs (rechts). Rote Pfeile markieren die Position der SR-SPPs. b,
d Linienschnitte entlang der weiß-gestrichelten Linie aus (a) und (c) für beide
Platelets als Funktion der Delayzeit. Blau- und rot-gestrichelte Linien zur Be-
stimmung der Gruppen- und Phasengeschwindigkeit, weiß-gestrichelte Linien
zeigen zum Vergleich die Phasengeschwindigkeit der entsprechenden LR-SPPs.
stark abgeschwächt worden sein, dass sie keine Elektronen mehr per Photoemission auslösen
können. Da die Messungen nur bis zu einer Delayzeit von maximal ∆t = 70fs, also bis zu einer
Propagations-Strecke von ca. 2µm durchgeführt wurden, kann keine Aussage über die tatsächli-
che Propagationslänge getroffen werden. Diese beträgt mindestens die beobachtete Strecke von
2µm, vermutlich liegt sie aber bei etwa dem Doppelten des vorausgesagten Wertes. Auch ein
Einfluss der Caesium Deposition auf die Eigenschaften der SR-SPPs kann eine Ursache für et-
waige Abweichungen sein.
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7.4 Fokussierung von SR-SPPS
Eine mögliche technologische Anwendung von Short-Range SPPs können stark fokussierende
Lichtquellen [144] sein, weshalb sich dieser Abschnitt mit der Fokussierung von SR-SPPs be-
schäftigt. SR-SPPs können im gleichen Sinne wie “normale” SPPs durch eine geeignete Wahl
der Anregungsgeometrie fokussiert werden. Da sich bei SPPs eine kreisförmige Geometrie der
Gitter zur Fokussierung bewährt hat, liegt es nahe auch für SR-SPPs Kreise, deren Radien um
jeweils eine SR-SPP Wellenlänge zunehmen mittels FIB in die Gold-Platelets zu strukturieren.
Dabei muss beachtet werden, dass der innerste Kreisradius nicht viel größer als die Propagati-
onslänge der SR-SPPs ist. Sonst sind die SR-SPPS zu stark abgeschwächt, wenn sie den Mittel-
punkt erreichen. Abbildung 7.4 (a) und (b) zeigen die SEM-Aufnahme (Neigung ≈ 52◦) zweier
unterschiedlicher Gold-Platelets, in die Vollkreise (a) und versetzte Halbkreise (b) als Anre-
gungsgeometrien strukturiert wurden. Daneben gezeigt sind PEEM-Aufnahmen unter senkrech-
ter Laserbeleuchtung (λ = 800nm) zu den verschiedenen Delayzeiten T = t0+pi/4ω (c,d) und
T = t0+5pi/4ω (e,f) zwischen den Pump und Probe Laserpulsen. Die absolute Delayzeit (t0) ist
an dieser Stelle irrelevant, da hier nur die Betrachtung eines optischen Zyklus gemacht wird.
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Abbildung 7.4: a,b SEM-Aufnahmen (Tilt: 52◦) zweier Au-Platelets mit unterschiedlichen
Kreisstrukturen, Vollkreise (a) und versetzte Halbkreise (b). c,d Zeitaufgelöste
2PPE-PEEM Aufnahmen der Platelets zum Zeitpunkt t0+pi/4ω . e,f Zeitaufge-
löste 2PPE-PEEM zum Zeitpunkt t0+5pi/4ω .
In der Auftragung der Abb. 7.5 sind Linienprofile entlang der rot-gestrichelten Linie aus Abb.
7.4 (e,f) gezeigt, allerdings in dem Bereich der Linien in dem sie, aus Gründen der besseren
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Abbildung 7.5: a, bLinienschnitte entlange der rot-gestrichelten Linie zu verschiedenen Delay-
zeiten für Vollkreise (a) und versetzte Halbkreise (b). Gestrichelte Pfeile deuten
die Propagation der SR-SPPs an.
Sichtbarkeit, unterbrochen sind, also nur im Inneren der Kreise. Die Linienprofile, die zu ver-
schiedenen Pump-Probe-Delayzeiten in Achtel-Schritten eines optischen Zyklus aufgenommen
worden sind, zeigen die Propagation der SR-SPPs in den Mittelpunkt der jeweiligen Geometrie.
In beiden Fällen beobachtet man insgesamt einen Anstieg der Elektronenausbeute zur Mitte hin,
was in der Fokussierung der SR-SPPs und dem damit verbunden Anstieg des lokalen elektri-
schen Feldes begründet ist. Verfolgt man den Verlauf eines optischen Zyklus in den Linien-
profilen von (a) erkennt man, dass die SPPs von außen in die Mitte propagieren (T = t0 bis
etwa T = t0 + 3pi/2ω), wo sie konstruktiv interferieren (T = t0 + pi/ω bis T = t0 + 3pi/2ω)
und danach das Zentrum wieder verlassen (T = t0 + 7pi/4ω), bevor ein neuer Zyklus beginnt
(T = t0 +2pi/ω). Die Tatsache, dass, anders als in Abschnitt 6.3.2, das Emissionsprofil abhän-
gig von der Pump-Probe-Delayzeit ist, lässt darauf schließen, dass die Elektronenemission im
Fokus der SR-SPPs hier hauptsächlich durch die laterale, also die parallel zur Oberfläche verlau-
fende Komponente des elektrischen Feldes Ex verursacht wird. Im Falle der versetzten Halbkrei-
se (b) ist deutlich zu sehen, dass es nicht zur Ausbildung eines Minimums kommt, höchstenfalls
kommt es zwischen T = t0+pi/4ω und T = t0+2pi/3ω zu Schultern im Emissionsprofil. Diese
können mit der nicht perfekt an die SR-SPP Wellenlänge (λSR≈ 180nm) angepassten Gitterkon-
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stante von 2× 194nm des Anregungsgitters erklärt werden. Diese führt zu einem leichten Ver-
satz der gegenüber angeregten SR-SPPs zueinander. Außerdem entspricht der innere Radius von
R = 0,965µm nicht einem ganzzahligen Vielfachen der SR-SPP Wellenlänge. Die Abwesenheit
eines Minimums lässt hier auf einen zusätzlichen Beitrag durch die Interferenz der senkrechten
elektrische Feldkomponenten Ez der gegenläufigen SR-SPPs, welche bei versetzten Halbkreisen
ein Maximum aufweist, schließen (siehe Abschnitt 6.3.2).
Zur genaueren Analyse der Emissionsprofile zum Zeitpunkt maximaler Emission (T = t0 +
5pi/4ω) wurden in Abb. 7.6 Linienprofile (Breite etwa 20nm) parallel (rot) und senkrecht (blau)
zur Propagationsrichtung der SR-SPPs aufgenommen. Die Profile für die parallele Richtung
wurden der besseren Sichtbarkeit halber gegenüber der Profilen in senkrechter Richtung um
einen arbiträren Betrag in ihrer absoluten Elektronenausbeute verschoben.
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Abbildung 7.6: a, b Linienprofile entlang der (rot) und senkrecht zur (blau) Propagationsrich-
tung der SR-SPPs bei maximaler Emission im Mittelpunkt der Vollkreise (a)
und Halbkreise (b). Die schwarz-gestrichelten Linien sind Gauss-Fits, deren
Halbwertsbreiten (FWHM) angegeben sind. Die schwarze durchgezogene Linie
verdeutlicht den zur Mitte hin ansteigenden “Plasmoemissionshintergrund”.
Zunächst erkennt man, dass in beiden Fällen das Profil des absoluten Maximums in senk-
rechter Richtung etwas breiter ist als parallel zur Propagationsrichtung. Dies kann zum Einen
in einem leichten Astigmatismus des Mikroskopiebildes begründet sein und/oder auf eine un-
genaue Strukturierung mittels FIB zurückgeführt werden, bei der die Kreise leicht elliptisch
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gefertigt worden sind. Außerdem fällt auf, dass die Maximums-Profile des sechseckigen Pla-
telets mit den versetzten Halbkreisen insgesamt schmaler sind als die des dreieckigen Platelets
mit den Vollkreisen. Der Grund dafür ist, dass wie im vorherigen Absatz erwähnt, die senk-
rechte Feldkomponente der SR-SPPs, Ez, zu einem “Plasmoemissionhintergrund” beiträgt. Im
Falle der Vollkreise liegen die Maxima der Interferenz von Ez um jeweils eine halbe Wellenlän-
ge rechts und links neben dem Hauptmaximum des Profils, also genau in dessen Minima. Bei
den versetzten Halbkreisen fällt der Hintergrund deutlich schmaler aus, weil sich das Maximum
der Interferenz durch Ez in der Mitte der Struktur befindet und zu diesem gezeigten Zeitpunkt
mit dem Maximum der Interferenz von Ex überein fällt. Die Emissionsprofile zeigen gemittel-
te Halbwertsbreiten (Γ) von ΓV K = 104,5nm im Falle der Vollkreise und ΓHK = 90,5nm im
Falle der versetzten Halbkreise. Da die Photoemissionsmikroskopie jedoch die vierte Potenz
der Felder misst, wurde, um die tatsächliche Fokussierung der elektrischen Felder zu bestim-
men, die vierte Wurzel der Gauss-Fits berechnet und deren Halbwertsbreiten bestimmt. Es er-
geben sich ΓFeldV K = 123,5nm und ΓFeldHK = 111nm. Es ist also gelungen, das elektrische Feld
des Lasers, dessen Zentral-Wellenlänge 800nm ist auf eine Größe von 124nm bzw. 111nm zu
fokussieren, was einem Verkleinerungs-Faktor von etwa 1/7 entspricht. In der Literatur findet
man vergleichbare NSOM-Messungen [55], durchgeführt bei einer Wellenlänge von 532nm.
Die Autoren messen Intensitätsprofile mit einer Breite von etwa 70nm, was einer Breite des
Profils des elektrischen Feldes von etwa 96nm entspricht. Das entspricht einem Faktor von etwa
1/5,5. Fang et al. haben ebenfalls mit SNOM-Messungen an versetzen Halbkreisen mit einer
Anregungswellenlänge von 672nm eine FWHM-Fokusgröße von 320nm gemessen[46]. Das
entspricht einem Verkleinerungsfaktor von etwa 1/2,2. Das bedeutet, dass in den hier gezeigten
PEEM-Messungen relativ die größte Fokussierung beobachtet werden konnte.
7.5 Zirkulare SR-SPPs
Die Publikation [151], in der Teile des folgenden Abschnittes präsentiert werden, befindet sich
zur Zeit der Verfassung dieser Arbeit noch im Entwurfsstadium.
7.5.1 Der Bahndrehimpuls von SPPs
In Analogie zur Quantenmechanik kann man bei paraxialen Strahlen [112] Photonen Bahn-
drehimpuls und Spin zuordnen. Der Bahndrehimpuls (engl.: Orbital Angular Momentum, Abk.
OAM) ist dabei durch die räumliche Intensitätsverteilung des Elektrischen Feldes definiert [79],
der Spin (engl.: Spin Angular Momentum, Abk. SAM) durch die Polarisation des Lichts [18].
Der Gesamtdrehimpuls ist definiert als das Integral über die einzelnen Rotationen der elektri-
schen und magnetischen Felder ~E und ~B am Ort~r im gesamten Raum R3 [2]:
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~J = ε0
∫
~r× (~E×~B)d3~r (7.1)
Auf Grund des Vektorprodukts zwischen ~E und ~B sind SAM und OAM im Allgemeinen nicht
voneinander trennbar, vor allem nicht bei stark fokussierten oder divergenten Strahlen. Nur der
Gesamtdrehimpuls J kann gemessen werden [13]. Im Limit paraxialer Strahlenbündel kann man
für monochromatisches Licht der Frequenz ω nach länglicher Herleitung zwei Terme angeben,
die mit OAM und SAM assoziiert werden können [75]:
~J =
~ezε0
2iω
∫
∑
i=x,y,z
(
E i∗(~r×∇)E i)d3~r︸ ︷︷ ︸
OAM
+
ẑε0
2iω
∫
(~E∗×~E)d3~r︸ ︷︷ ︸
SAM
. (7.2)
Nimmt man nun an, dass die Strahlausbreitungsrichtung auf der z-Achse des Koordinatensys-
tems liegt, ist die z-Komponente des Gesamtdrehimpuls dominant und es gilt [89]:
~J ≈ ~ezε0
2iω
∫
∑
i=x,y,z
(
E i∗
∂
∂φ
E i
)
d3~r+
ẑε0
2ω
∫
(|EL|2−|ER|2)d3~r . (7.3)
Dabei stehen EL und ER für die rechts- und linkszirkular polarisierten Komponenten des elek-
trischen Feldes, welche das SAM des Lichts bestimmen. Entscheidend für OAM ist die partielle
Ableitung des elektrischen Feldes ∂/∂φ E, also die azimutale Feldverteilung. Bei einer zylinder-
symmetrischen, Gaußschen Intensitätsverteilung (TEM00) eines linear polarisierten Lichtstrahls
sind OAM und SAM gleich Null. In Analogie zur Quantenmechanik definiert man das SAM
als Spin Ŝ mit den Eigenwerten s = −1(h¯) pro Photon für rechts- bzw. s = 1(h¯) pro Photon für
links-zirkular polarisiertes Licht ist [2]. Die Erzeugung von rechts- bzw. linkszirkular polarisier-
tem Licht erfolgt mit Hilfe von Verzögerungsplatten (λ/4-Plättchen). Analog definiert man das
OAM als L̂ mit den Eigenwerten l(h¯) pro Photon. Mit Hilfe sogenannter Spiralphasenplatten,
bei denen die Materialdicke inhomogen ist und z.B. durch den Winkel φ wie
d = d0+
lλLφ
2pi
(7.4)
zunimmt, kann man Laguerre-Gaußsche Strahlen erzeugen, die eine azimutale Feldvertei-
lung proportional zu exp−ilφ haben [12]. Eine andere Möglichkeit, bei dem das Licht durch
Hologramme gezielt manipuliert wird haben Liu et al. benutzt, um Licht mit folgendener Feld-
verteilung (in Zylinderkoordinaten) zu erzeugen [103]:
EL = eilφeisφ (~er + is~eφ )
.
Sie regten mit diesem Licht SPPs an kreisförmigen Strukturen an und fanden, dass für die
z-Komponente des elektrischen SPP-Feldes an diesen Strukturen gilt:
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~ESPP(R,θ) =~ez2pii(l+s)E0ze−kzzeikrrei(l+s)θ · J(l+s)(krR). (7.5)
Dabei ist ~ESPP(R,θ) die Feldverteilung an einem Punkt (R,θ) innerhalb der Kreisstruktur, Ez0
ist eine Konstante, die die Kopplungseffizienz zwischen Licht und SPP darstellt, r der Radius
des Kreises. Die Dämpfung wird vernachlässigt. Die radiale Feldverteilung wird maßgeblich
von den Bessel-Funktionen J(l+s) der Ordnung (l + s) bestimmt. Im Mittelpunkt des Kreises
verhält sich J(l+s) für l + s = 0 zunächst kosinus-artig, hat also ein Maximum bei R = 0. Für
l+ s 6= 0 verhält sich J(l+s) bei kleinen Ordnungen sinus-artig, hat also bei R= 0 eine Nullstelle,
wie in Abb. 7.7 gezeigt ist. Auch erkennt man, dass sich das Maximum mit steigender Ordnung
immer weiter nach außen verschiebt.
Bessel functions of ﬁrst kind J (k ·R) p r
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Abbildung 7.7: Besselfunktionen Jp erster Art für verschiedene Ordnungen p, als Funktion des
Abstands zum Kreismittelpunkt R. Die Propagationskonstante ist
kr = 2pi/λSR mit λSR = 140nm.
Für die nachfolgend gezeigten Experimente reichen diese grundlegenden Betrachtungen aus,
weshalb auf tiefer gehende Ausführungen auch aus Platzgründen an dieser Stelle verzichtet wird.
Weiterführende Literatur ist in den Referenzen [97, 125, 185] zu finden.
7.5.2 Bestimmung der Helizität der Laserpulse
Um die nachfolgendend gezeigten Experimente zu analysieren ist es notwendig, die Helizität
der Laserpulse nach Durchgang durch eine Viertel-Wellenplatte zu kennen, also zu wissen ob
im Experiment rechtszirkulare oder linkszirkulare Polarisation vorliegt. Dies ist nicht-trivial, da
die Einbaurichtung der Verzögerungsplatte mit der das zirkular polarisierte Licht erzeugt wird
in der Regel unbekannt ist. Selbst wenn die schnelle Achse der Verzögerungsplatte markiert
ist, ist bei einer Drehung der Platte nicht festgelegt, in welcher Richtung diese Achse relativ
zur Eingangspolarisation gedreht wird. Um die Helizität der Laserpulse eindeutig zu bestimmen
106
7.5 Zirkulare SR-SPPs
A
B
/4-plate
a 
45° -45°
b 
V+
fast 
axis
V+
V0
=45°
 
=-45°
t
1.0
0.8
0.6
0.4
0.2
0.0
220200180160140120100
Arc Angle (°)
V0
V+
V0
V+
=-45°
c 
V+
=45°
=45°
1.0
0.8
0.6
0.4
0.2
0.0
 P
E
E
M
 I
n
te
n
s
it
y
 (
a
rb
.u
.)
220200180160140120100
Arc Angle (°)
V0
=-45°
Abbildung 7.8: a Schematischer Strahlengang im MZI für unterschiedliche Polarisationsarten:
A zirkular, B linear. Strahlengang A ist kürzer als Strahlengang B und wird für
positive Spannungen der Piezobühne V+ immer kürzer. Die schnelle Achse der
λ /4-Platte wird um ±45◦ aus der vertikalen gedreht um links- bzw. rechtszir-
kulares Licht zu erzeugen. b 2PPE-PEEM-Bilder eines Kreises unter der Be-
leuchtung mit zirkular und linear polarisiertem Licht für verschiedene Piezo-
bühnenspannungen V0 und V+. Der Durchmesser der inneren Kreisscheibe be-
trägt 2µm. c Bogenartige Linienschnitte entlang der gestrichelten Linien in (b).
wurde daher folgendes Pump-Probe-Experiment durchgeführt, mit unterschiedlicher Polarisa-
tion in den Pump- und Probe- Strahlengängen, siehe Abb. 7.8. Die Polarisation des variablen
Strahlenwegs des MZIs wird mittels einer λ/4-Wellenplatte von horizontal linear in rechts-
bzw. linkszirkular eingestellt (Strahlengang A). Die Polarisation des fixen, anderen Teilstrahls
bleibt hingegen horizontal linear (Strahlengang B). Die Spannung V0 an der Piezobühne ist so
eingestellt, dass Strahlengang “A” kürzer ist als Strahlengang “B”, ergo, der zirkular polarisier-
te Laserpuls zuerst auf der Probe ankommt. Da die Stabilisierung des MZIs nur für identische
Teilstrahlen funktioniert, kann der genaue Wert der Verzögerungszeit ∆t hier nicht angegeben
werden. Die absolute zeitliche Verzögerung spielt allerdings für die nachfolgenden Betrachtun-
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gen auch keine Rolle. Wichtig hingegen ist, dass für größere werdende Spannungen V+>V0 sich
die Piezo-Bühne in Richtung Strahlteiler bewegt und damit Strahlengang “A” weiter verkürzt.
Damit wird τ größer und der zirkular polarisierte Laserpuls erreicht die Probe noch früher. Ab-
bildung 7.8 (b) zeigt eine Kreisstruktur auf einem dünnen Gold-Platelet, an dem SR-SPPs ange-
regt werden. Da der zirkular polarisierte Laserpuls zuerst die Probe trifft, werden SPP an allen
Seiten des Kreises zwar gleich stark angeregt, aber zu unterschiedlichen Zeiten innerhalb eines
optischen Zyklus. Der linear polarisierte Laserpuls (in den Messbildern horizontal polarisiert)
fragt die Phasenfronten der SPPs ab und regt gleichzeitig selbst SR-SPPs an, weshalb die Pho-
toelektronenintensität in horizontaler Richtung generell größer ist, als in vertikaler Richtung.
Zusätzlich kommt es zu konstruktiver und destruktiver Interferenz an verschiedenen Orten des
Kreises auf Grund der unterschiedlichen Phase der SPPs, die von dem zirkular polarisierten Puls
angeregt wurden. Da der Probe-Puls zwar linear horizontal polarisiert ist, die Abfrage (und An-
regung) allerdings auf Grund der runden Anregungsgeometrie in einem kleinen Winkelbereich
(cos4(φ) 0) erfolgt, entsteht eine querbinder-artige Intensitätsverteilung (wie in Abschnitt
6.3.2). Das Interferenzmuster ist (zusätzlich zur radialen Modulation auf Grund der Fokussie-
rung) azimutal intensitätsmoduliert. Diese Modulation wurde mit bogenförmigen Linienschnit-
ten aus Abb. 7.8 (b) für beide Spannungen V0 (blau) und V+ (rot) und beide Polarisatorwinkel
bestimmt. Abbildung 7.8 (c) zeigt diese Linienschnitte, die der besseren Sichtbarkeit halber um
einen absoluten Intensitätsbetrag gegeneinander verschoben sind. Der Schwerpunkt der Intensi-
tätsverteilung wurde mittels Gauß-Fits bestimmt und dessen Winkelposition mit einer schwarz
gestrichelte Linie markiert. Erhöht man nun die Piezospannung auf V+ ≈ V0 + 0,02V, was in
etwa einer Delayzeitveränderung von ∆τ = 0,3fs entspricht, so rotiert die Verteilung der Inten-
sität und damit ihr Schwerpunkt um etwa 7◦ gegen den Uhrzeigersinn für die um 45◦ gedrehte
Einstellung der λ /4-Platte (linke Panele). Bei der um (−45◦) gedrehten Einstellung der Platte
erfolgt die Verschiebung des Intensitätsschwerpunkts mit dem Uhrzeigersinn (rechte Panele),
um etwa −12◦. Die Abweichung der Winkelbeträge erklärt sich aus der Spannung V+, die für
beide Messungen unterschiedlich war. Da eine Erhöhung der Piezospannung eine Verkürzung
des Weges “A” und damit ein früheres Auftreffen des zirkularen Laserpulses bedeutet, folgt bei
rechtszirkular polarisiertem Licht (in Blickrichtung des Strahls) eine frühere Anregung der Be-
reiche des Kreises entgegen des Uhrzeigersinns. Bei linkszirkular polarisiertem Licht verhält
es sich genau umgekehrt, da werden für kürzere Strahlengänge “A” die Bereiche des Kreises
früher angeregt, die im Uhrzeigersinn weiter gedreht sind. Daraus folgt, dass die Laserpulse
bei der Einstellung der Viertel-Wellenplatte φ = 45◦ rechtszirkular (s=-1) und bei φ = −45◦
linkszirkular (s=1) polarisiert ist. Dabei wird die IEEE6-konforme Konvention benutzt, dass die
Polarisation in Blickrichtung des Strahls definiert ist.
6Institut of Electrical and Electronics Engineers - www.ieee.org
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7.5.3 Archimedische Spiralen
Um SPPs ein OAM aufzuprägen kann die Phase des SPPs mit Hilfe einer Anregungsgeometrie
verändert werden. Analog zu den Spiralphasenplatten für Lichtstrahlen bei denen sich die Dicke
mit dem Winkel ändert (vgl. Gl. 7.4), nimmt hier der Radius eines Kreisgitters innerhalb eines
Winkelumlaufs um Vielfache der SPP-Wellenlänge zu [93]:
r(φ) = r0+
mλSPPφ
2pi
(7.6)
Man spricht an dieser Stelle nicht mehr vom Bahndrehimpuls l, da dies für ein fixes geome-
trisches Objekt wenig sinnvoll ist, sondern von der topologischen Ladung (engl.: topological
charge) m der Struktur bzw. des Vortex. Abbildung 7.9 zeigt ein Gold-Platelet mit archimedi-
sche Spiralen (mittels FIB strukturiert), einmal unter Beleuchtung mit rechtszirkular (a) und
einmal linkszirkular (b) polarisierten Laserpulsen. Um eine bessere Anregung zu ermöglichen
sind zwei konzentrische Spiralen angefertigt worden, deren Radien sich um 2λ SRSPP unterschei-
den. Die topologische Ladung der Struktur ist m = 1, da der Radius mit zunehmendem Winkel
(im mathematisch positiven Sinne) größer wird.
a b 
1 µm1 µm
Abbildung 7.9: a, b Gold-Platelet mit archimedischen Spiralen (m = 1) unter Beleuchtung mit
rechtszirkularem (a) und linkszirkularem (b) Laserlicht. Die Insets zeigen eine
kontrastverstärkte Vergrößerung der jeweiligen Mittelpunkte.
Die Messbilder unterscheiden sich vor allem im Zentrum der Spiralen für die beiden unter-
schiedlichen Helizitäten des Lasers. Im Falle rechtszirkularer Laserpulse (s=−1) ist die topolo-
gische Gesamtladung q = m+ s = 1+(−1) = 0, was zu einer Intensitätsverteilung proportional
zu J0 führt. Wie oben erwähnt hat die Besselfunktion J0 ein Maximum im Nullpunkt, hier also
ein Maximum in der Photoemission im Zentrum der Spirale (Abb. 7.9 (a)). Im Falle linkszirku-
larer Laserpulse (s = 1) ergibt sich q = m+ s = 1+ 1 = 2. Damit ist die Intensitätsverteilung
109
Kapitel 7 Kurzreichweitige Oberflächenplasmonen (SR-SPPs)
proportional zu J2ei2θ , zeigt also ein Minimum im Zentrum des Kreises (siehe Erklärung oben)
und eine symmetrische, hantelartige Verteilung um die Versetzungslinie. Abbildung 7.10 ver-
deutlicht die Phasenlage der an verschiedenen Orten der Spirale angeregten SPPs für rechts-
(engl. right-hand circular, Abk. RHC) (a) und linkszirkular (engl. left-hand circular, Abk. LHC)
(b) polarisiertes Licht.
SPP-Phase 0 π/2 π 3π/2
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
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Abbildung 7.10: a, b Schematische Darstellung der Phasenlage der SPPs an einer Spirale an-
geregten SPPs für Anregung mit rechtszirkular (a) und linkszirkular (b) pola-
risiertes Licht. Abbildung angelehnt an Fig. 1 aus [93].
Im Falle von rechtszirkular polarisiertem Licht (a) nimmt die Strecke, die die SPPs zum Zen-
trum zurücklegen müssen im gleichen Umlaufsinn ab, in welchem die SPPs auch zeitverzögert
(bzw. phasenverschoben) angeregt werden. Beispielsweise starten SPPs an der linken Seite der
Spirale um pi/2 phasenverschoben (grüner Pfeil) gegenüber den SPPs, die an der Oberseite star-
ten. Gleichzeitig ist auf Grund der Spiralstruktur die Strecke, die sie zum Zentrum der Spirale
zurücklegen müssen um λ SRSPP/4 kürzer. Für die anderen Orte der Anregung gilt diese Überle-
gung analog. An einem gedachten, innersten Kreis (grau) sind alle SPPs phasengleich. Daraus
folgt, dass alle SPPs, die an der Spirale angeregt werden, konstruktiv im Zentrum der Spirale
interferieren. Bei linkszirkular polarisiertem Licht (b) wird die Phasenverschiebung durch das
Licht nicht für alle Orte der Spirale kompensiert. Während es für den Fall der Anregung am obe-
ren und unteren Rand der Spirale keinen Unterschied macht, da sie immer um pi (blauer Pfeil)
phasenverschoben und die Strecke dazu passend um λ SRSPP/2 unterschiedlich ist, werden diese
SPP-Felder wieder konstruktiv im Zentrum interferieren. An anderen Orten jedoch, z. B. an der
rechten Seite der Spirale starten die SPPs jetzt mit einer Phasenverschiebung von 3pi/2, legen
aber Strecken zurück, die um λ SRSPP/4 kürzer ist, als die SPPs die oben an der Spirale starten. Da-
mit erreichen sie den gedachten, innersten Kreis mit einer Phasenlage von insgesamt pi (blauer
Pfeil). Analog gilt diese Überlegung für die linke Seite der Spirale. Damit kommt es im Zentrum
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zur Interferenz von gegenphasigen Feldern und damit zu einer Auslöschung. Für die Orte um das
Zentrum herum ist die Phasenlage kompliziert, da zu diesen Orten von den SPPs unterschiedli-
che Strecken von allen möglichen Startpunkten der Spirale zurück gelegt werden müssen. Wenn
man mit Viertelphasen und Wegstreckendifferenzen der Größe λ SRSPP/8 argumentiert, kommt man
zu der Erkenntnis, dass es in einem hantelförmigen Bereich rechts und links vom Zentrum zur
konstruktiven Interferenz kommt. Entlang der Versetzungslinie kommt es jedoch immer zu de-
struktiver Interferenz. Vergleichbare Beobachtungen finden sich in [58, 93, 103, 149]. Man sieht,
dass sich durch eine geschickte Kombinationen von Anregungsgeometrie und Lichtpolarisati-
on verschiedenste Feldverteilungen erzeugen lassen. Dies ist ein Hinweis auf die Spin-Bahn-
Kopplung bei SPPs, die auch schon an Nanostrukturen beobachtet wurde [59] und auf den opti-
schen/plasmonischen Coriolis-Effekt [21].
7.5.4 Segmentierte Spiralen
Eine Möglichkeit die topologische Ladung von Strukturen zu erhöhen ist es, den Radius der ar-
chimedischen Spirale direkt um mehrere ganzzahlige Vielfache der SPP-Wellenlänge pro Um-
lauf ansteigen zu lassen. Bei stark gedämpften SPPs, wie den SR-SPPs, würde dies auf Grund
der großen Wegstreckendifferenzen zu stark unterschiedlichen Feldstärken im Mittelpunkt füh-
ren. Um dieses zu verhindern, wird stattdessen die Spirale in kleinere Spiralteile segmentiert
[93]. Abbildung 7.11 (a) zeigt die SEM-Aufnahme (Verkippung 52◦) einer solchen segmentier-
ten Spirale als Anregungsgeometrie für zirkulare SPPs. Die topologische Ladung jedes einzelnen
Segments ist m = 1, zusammen genommen ergibt sich die topologische Ladung der Struktur zu
m = 4. Auch hier sind zwei konzentrische Strukturen, deren Radien sich um 2λ SRSPP unterschei-
den, gefertigt um die Kopplung des Lichts in SPPs zu verbessern.
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Abbildung 7.11: a SEM-Aufnahme (Tilt 52◦) einer segmentierten Spirale. b, c Struktur aus (a)
unter Beleuchtung mit rechtszirkular (b) und linkszirkular polarisiertem Licht
(c).
Im Falle von rechtszirkular polarisierten Laserpulsen ist die topologische Gesamtladung q =
m+s= 4−1= 3, siehe Abb. 7.11 (b). Bei linkszirkular polarisierten Laserpulsen ergibt sich q=
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m+s= 4+1= 5, siehe Abb. 7.11 (c). Die Besselfunktionen J3 und J5 haben beide ein Minimum
bei R = 0, allerdings liegt das erste Maximum bei von J5 weiter außen als bei J3, was sich auch
im Vergleich der 2PPE-PEEM-Bilder (b) und (c) zeigt. Außerdem erkennt man wieder eine
azimutale Modulation der Intensität. In einer zeitaufgelösten Messungen kann man beobachten,
wie diese Modulation abhängig von der Delayzeit rotiert. Man kann daraus schließen, dass die
Spiralen rotierende SPP-Felder auf der Oberfläche erzeugen, die von großem Nutzen für die
Manipulation von Nanopartikeln sind [73, 150].
Zusammenfassung
• Verkleinert man metallische Schichten soweit, dass die evanszenten Felder der
in ihnen angeregten SPPs der Ober- und Unterseite überlappen, gibt es eine
Aufspaltung der Dispersionsrelation in zwei Moden, die der langreichweiti-
gen (LR)-Mode und die der kurzreichweitigen (SR-)Mode. SR-SPPs haben eine
deutlich kürzere Wellen- und Propagationslänge als LR-SPPs und auch als die
entkoppelte SPP-Mode in dicken Schichten.
• Misst man die Wellenlänge von SR-SPPs als Funktion der Metallschichtdicke,
stellt man fest, dass diese mit zunehmender Dicke ansteigt. Ihr Wert sättigt,
sobald die Dicke der Metallschicht, die Eindringtiefe der evaneszenten Felder
übersteigt. Theoretische Rechnungen bestätigen dieses Verhalten auf Grund zu-
nehmender Entkopplung.
• Zeitaufgelöste Messungen an SR-SPPs zeigen, dass auch Phasen- und Gruppen-
geschwindigkeit deutlich geringer sind als die der ungekoppelten SPP-Mode.
Sie betragen nur etwa ein Fünftel der entkoppelten SPP-Geschwindigkeiten.
• SR-SPPs lassen sich analog zu SPPs durch kreisförmige Strukturen fokussieren.
Dabei spielt bei SR-SPPs die Plasmoemission eine untergeordnete Rolle. Mit fo-
kussierten SR-SPPs lassen sich sub-100nm Elektronen-Emissionsbereiche ver-
wirklichen.
• SPPs, die an runden Strukturen mit zirkular polarisierten Laserpulsen angeregt
werden, zeigen eine Art plasmonischer Spin-Bahn-Kopplung, die zu rotierenden
Feldern auf der Oberfläche führt.
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In dieser Arbeit wurden Untersuchungen zu Oberflächenplasmonpolaritonen (SPPs) mit zeitauf-
gelöster Photoemissionselektronenmikroskopie (PEEM) mit ultra-kurzen, senkrecht einfallen-
den Laserpulsen durchgeführt. SPPs wurden von diesen Pulsen in Form von Wellenpaketen an
Gittern angeregt, deren Periodizität der SPP-Wellenlänge entspricht. Diese Gitter wurden mittels
Abtragung durch fokussierte Ionenstrahlen (FIB) in Silber- und Goldoberflächen strukturiert. Es
wurde beobachtet, dass die SPP-Pakete senkrecht zum Gitter an der Oberfläche entlang propa-
gieren und, zum Teil durch Interferenz mit dem elektrischen Feld der Laserpulse, zum Teil aut-
ark, einen nicht-linearen Photoemissionsprozess verursachen. Die emittierten Photoelektronen
wurden dann vom elektromagnetischem Linsensystem des Mikroskops auf einem Leuchtschirm
abgebildet. Um einen Zwei-Photonen-Photoemissionsprozess zu ermöglichen musste vorher die
Austrittsarbeit des Materials durch die Deposition von Caesium abgesenkt werden. Nachfolgend
werden noch einmal die gefundenen Beobachtungen zusammengefasst und in den Kontext der
Forschung gestellt.
Die Anregungsstärke der SPPs am Gitter hängt von der (linearen) Polarisation des Lasers ab,
also der Richtung der elektrischen Feldoszillation. Ist das elektrische Feld parallel zum Gitter,
werden SPPs nicht angeregt; ist es senkrecht dazu, werden sie maximal angeregt. Dazwischen
nimmt die Stärke der Anregung mit cos2(φ) ab, wobei φ = 0 bedeutet, dass die Polarisation
senkrecht zum Gitter ist. In der Elektronenausbeute der nicht-linearen Photoemission direkt am
Gitter äußert sich dieses Verhalten dann als cos4(φ)-Abhängigkeit vom Polarisationswinkel φ .
Das gleiche Verhalten gilt auch bei der Abfrage des SPPs durch den zweiten, verzögert ankom-
menden Laserpuls. In weiter Entfernung zum Gitter zeigt die Photoemission der Phasenfronten
des SPPs den größten Kontrast, wenn die Polarisation des abfragenden Laserpulses parallel zur
Propagationsrichtung des SPPs ist. Man findet auch hier wieder ein cos4(φ)-Verhalten. Dar-
aus lässt sich schließen, dass die longitudinale Komponente des elektrischen Feldes des SPPs,
die Komponente ist, die in konstruktiver und destruktiver Interferenz mit dem elektrischen Feld
des Lasers für den Photoemissionskontrast, der die Phasenfronten visualisiert, verantwortlich
ist. Weiter wurde gezeigt, dass SPPs stärker angeregt werden, wenn die Anzahl der Gräben des
Gitters (Strichzahl) erhöht wird. Dieser Anstieg sättigt jedoch sobald das Gitter breiter als die
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Breite der SPP-Pakete wird. Es kommt nicht mehr zur konstruktiven Interferenz der an den
einzelnen Strichen angeregten SPPs, sodass weitere Gitterstriche der SPP-Pakete nur noch ver-
breitern. Durch den Abfragepuls erscheinen die SPP-Pakete dann in der Photoemission noch
breiter, als sie auf der Oberfläche sind. Die Anzahl der tatsächlichen SPP-Oszillationen ist die
Summe aus Laseroszillationen (des anregenden Lasers) und Gitterstrichanzahl minus Eins. Bei
gleichen Pulsen für Anregung und Abfrage ist die zu erwartende Anzahl der Streifen im PEEM-
Bild die Summe aus der doppelten Anzahl der Laseroszillationen und der Gitteranzahl minus
Zwei. Man spricht auf Grund dieser messtechnisch bedingten Verbreiterung bei der Abbildung
der SPP-Pakete daher von einer konzeptionellen Visualisierung.
Im zweiten Teil dieser Arbeit wurde gezeigt, dass mit Hilfe der zeitlich verzögerten Laserpulse
SPPs zu verschiedenen Zeitpunkten der Propagation und damit an verschiedenen Orten auf der
Oberfläche abgebildet werden können. Aus der zurückgelegten Distanz der SPP-Pakete konn-
te damit die Gruppengeschwindigkeit, aus der Verschiebung der Phasenfronten die Phasenge-
schwindigkeit bestimmt werden. Für SPPs in monokristallinen Gold-Platelets an der Vakuum-
Grenzfläche wurden vg = 0,981c0 und vph = 0,936c0 bestimmt. Für SPPs in polykristallinen Sil-
berfilmen wurde lediglich die Gruppengeschwindigkeit mit vg = 0,919c0 bestimmt. Im Fall von
Gold sind die Abweichungen von den Literaturwerten sehr gering (∆vg = 1,8%, ∆vph = 0,3%).
Bei Silber weicht die Gruppengeschwindigkeit stärker ab (∆vg = 3%). Das liegt zum großen Teil
an der Datenqualität der Messung, die eine Auswertung erschwert hat. Es wäre daher eine Auf-
gabe für zukünftige Untersuchungen, Präparationsmethoden für glattere Silberfilme zu finden.
Zum Beispiel kann Aluminium bei der Deposition angeboten werden, was zu einer drastischen
Reduzierung der Rauigkeit des Ag-Films führt, wie Gu et al. gezeigt haben [62]. Des Weite-
ren sollten für zukünftige Messungen kürzere Laserpulse verwendet werden, da diese wie oben
erwähnt die SPPs bei der Photoemission nicht so stark verbreitert darstellen würden. Auch ist
eine regelmässige Gesichtsfeldeichung anhand von Kalibrationsproben notwendig um Abstände
und Strecken korrekt messen zu können. So lassen sich Fehler beispielsweise durch Bildfeld-
wölbung oder Astigmatismus verringern. Messungen in kleineren Delayzeitschritten und mit
längeren Belichtungszeiten sind nur dann zur Verbesserung der Datenlage zu empfehlen, wenn
sichergestellt ist, dass Probe und Laser keinem Drift unterliegen, die Laserleistung stabil ist und
eine Desorption des Caesiums verhindert wird. Da all diese Effekte bei langen Messungen zu
sehr starken Intensitätsschwankungen führen, wäre sonst eine genaue Auswertung ohne eine
aufwendige Bildbearbeitung nahezu unmöglich.
Weiter wurde in dieser Arbeit gezeigt, dass SPPs miteinander interferieren können. Bei der Über-
lagerung zweier gegenläufiger SPPs konnte erstmalig die Bildung einer transienten, stehenden
Welle beobachtet werden. Im Bereich des Überlapps der SPPs standen dabei die Phasenfron-
ten für die Zeit des Überlapps (also die zeitliche Breite der SPPs) still. Die SPPs durchquerten
einander und propagierten nach dieser Zeit ungestört weiter. Im PEEM mit senkrechtem Licht-
einfalls konnte auch erstmals die Interferenz von SPPs beobachtet werden, die in orthogonaler
114
Richtung zueinander propagieren. Dabei entstanden für den Bereich des Überlapps der SPPs
neue “Wellenfronten”, die sich in Richtung der Winkelhalbierenden der beiden SPP-Richtungen
ausbreiten. Sie breiten sich dabei mit einer Geschwindigkeit aus, die größer ist als die Licht-
geschwindigkeit, nämlich vp,Int =
√
2vp,SPP. Da dies der speziellen Relativitätstheorie zu wider-
sprechen scheint, muss dazu gesagt werden, dass dabei keine Information mit einer größeren Ge-
schwindigkeit als der Lichtgeschwindigkeit übertragen wird. Dieses Experiment sollte vor allem
verdeutlichen, dass auf Grund der Zylindersymmetrie bei senkrechtem Lichteinfall die Abbil-
dungsbedingung unabhängig von der Richtung der propagierenden SPPs ist. Unter streifendem
Lichteinfall der Laserpulse wäre dieses Experiment nicht möglich. Als nächstes wurde gezeigt,
dass mit Hilfe von Gitterkopplern SPPs nicht nur angeregt, sondern auch auf der Oberfläche
reflektiert werden können, in dem man ein um 45◦ zum Anregungsgitter gedrehtes Gitter in Pro-
pagationsrichtung des SPPs platziert. Die Wellenlänge des Gitters wurde so angepasst, dass es
senkrecht zur Ausbreitungsrichtung der SPPs zur Bildung neuer Wellenfronten durch Überla-
gerung der Elementarwellen kommt. Diese Elementarwellen werden durch SPPS angeregt, die
dieses Gitter passieren. Weil dabei ein Teil der Energie des passierenden SPPs in diese Elemen-
tarwellen übertragen wird, kann von Teilreflektion oder auch Strahlteilung gesprochen werden.
Das Verhältnis von Transmission zu Reflektion war bei dieser Messung 3/4. In zukünftigen Un-
tersuchung könnte versucht werden durch Variation der Gitterparameter, wie zum Beispiel der
Grabentiefe, andere Transmissions-Reflektions-Verhältnisse zu erzielen. Alternativ könnte man,
ähnlich wie Gonzalez et al. [57], ein Gitter auf die Oberfläche aufbringen, statt es in die Fläche
zu schneiden. Um genauere Aussagen über das Verhältnis von eingehender SPP-Feldstärke zu
reflektierter und transmittierter Feldstärke zu machen, könnte man sich auch ein sehr breites An-
regungsgitter vorstellen, dem ein Reflektionsgitter auf halber Breite gegenüber gestellt wird. So
könnte beobachtet werden, wie ein Teil der SPPs am Reflektionsgitter vorbei propagiert, wäh-
rend der andere Teil reflektiert wird. Zusammen mit dem transmittierten Teil kann man dadurch
Rückschlüsse auf die Auskopplung am Reflektionsgitter ziehen. Da die in dieser Arbeit gezeig-
ten PEEM-Bilder der Reflektionsmessung ein kleines Signal-Rausch-Verhältnis haben, sollte
auch hier ein Wiederholungs-Experiment mit einem glatteren Film als plasmonischem Mate-
rial, kürzeren Laserpulsen und längeren Belichtungszeiten durchgeführt werden. Dann könnte
eventuell sogar die Bildung der Elementarwellen am Reflektionsgitter aufgelöst werden. Auch
Experimente bei denen SPPs nach “Strahlteilung” wieder zur Überlagerung gebracht werden
sind denkbar.
Diese ersten beiden Teile der Arbeit bilden das Fundament für viele Fragestellungen zukünfti-
ger Messungen. Sie sind als Anleitung zu verstehen, wie man SPPs anregt, beobachtet und ihre
Eigenschaften vermisst. Vor allem, weil im Zusammenhang dieser beiden Kapitel deutlich wird,
wie die zeitaufgelöster PEEM-Abbildung von SPPs funktioniert, ebnen sie den Weg für Beob-
achtungen der Funktion komplexer nano-optischer Elemente.
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Der dritte Teil dieser Arbeit befasste sich mit dem Effekt der “Plasmoemission”, also der
Emission von Elektronen durch das elektrische Feld des SPPs ohne zusätzliche Feldbeiträge des
eingestrahlten Laserlichts. Dieser Effekt wurde zwar vorher schon beobachtet, aber nie syste-
matisch untersucht. Auch wurde untersucht, wie dieser Effekt durch die Fokussierung von SPPs
verstärkt werden kann. In ersten Experimenten wurde die Plasmoemission auch ohne Fokus-
sierung bei sehr effektiver Gitterkopplung, sprich starker Anregung, beobachtet. Auch wurde
bei gegenüberliegenden Gittern festgestellt, dass die Bäuche und Knoten der stehenden Wel-
le, die durch die entgegengesetzt propagierenden SPPs entstehen, nicht mit den Minima und
Maxima der Plasmoemission überein fallen. Vielmehr sind sie um eine Viertelwellenlänge zu
diesen versetzt. Da dies konform mit der Phasenverschiebung zwischen der longitudinalen und
der transversalen Feldkomponente der SPPs ist, konnte daraus bestimmt werden, dass bei der
Plasmoemission auch das transversale, elektrische Feld des SPPs eine Rolle spielt. Theoretische
Rechnungen haben gezeigt, dass in Wirklichkeit das longitudinale, das transversale elektrische
Feld, sowie ein Interferenzterm zwischen den beiden zum Photoemissionsstrom beiträgt. Das
klassische Emissionsmodell [95] war deshalb nicht ausreichend und musste erweitert werden.
Das neue Emissionsmodell berücksichtigt alle Beiträge der elektrischen Felder auf der Ober-
fläche, auch wenn noch nicht klar ist, welche Bedeutung den Parametern α und β und deren
heuristisch bestimmten Werte zukommt. Dies sollen zukünftige Messungen ergeben. Auch ob
eine klare Trennung zwischen dem Volumenphotoeffekt und dem Oberflächenphotoeffekt [100]
in einem Vergleich von SPP-Phasenkontrast und Plasmoemission möglich ist, kann an dieser
Stelle noch nicht beantwortet werden.
Durch die Fokussierung von SPPs mittels Gittern, die ähnlich einer Fresnel-Zonenplatte unter-
teilt sind oder durch kreisförmige Gitter konnte eine so große Feldverstärkung erreicht werden,
dass selbst dann Elektronen aus dem plasmonischen Material austreten können, wenn dessen
Austrittsarbeit vorher nicht durch Caesiumdeposition abgesenkt wurde. Energieaufgelöste Un-
tersuchungen haben ergeben, dass es sich dabei um Emissionsprozesse höherer Ordnung handelt.
An einem Spektrum der Elektronen wurden die Emissionsordnungen Drei, Vier und Fünf nach-
gewiesen. Daraus lässt sich auf einen gequantelten Energieaustausch des plasmonischen Feldes
mit dem Elektronensystem des Metalls schließen. Auch hier sind weitere Untersuchungen wün-
schenswert. Da die niedrigste Ordnung stets das Spektrum dominiert, könnte versucht werden
zu Materialien mit höherer Austrittsarbeit überzugehen, um die dritte Photoemissionsordnung
zu unterdrücken. Diese führt nämlich zu einem so großen Photoelektronenstrom, dass Raumla-
dungseffekte auftreten können. Verhindert man dies durch Unterdrückung der emissionsstarken
Ordnungen, könnten, mit einer stärkeren Anregung, z. B. durch Vergrößerung des Kreisdurch-
messers [104], auch höhere Emissionsordnungen detektiert werden. Auch der Übergang in an-
dersartige Emissionsprozesse, wie Feldemission, Tunnel- oder andere Starkfeld-Effekte sollten
untersucht werden. Dazu könnten in das Zentrum einer Kreisstruktur eine feine Spitze [144], ein
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kleines Loch (“Pinhole”) oder ein Quantenpunkt eingebracht werden, an dem das Feld zusätzlich
lokal erhöht wird. Auch kürzere Laserpulse und damit kürzere SPPs könnten in diese Richtung
führen, da sie zusätzlich zur räumlichen eine zeitliche Fokussierung mit sich bringen, die bei
nicht-linearen Prozessen eine wesentliche Rolle spielt. Die Verwendung dieser Kreisstrukturen
als ultra-schnelle Elektronenquellen mit definierten Elektronenenergien für Elektronenkanonen
ist eine mögliche Anwendung, die sich aus den Erkenntnissen dieses Kapitels ergibt. Erste Ver-
suche wurden in enger Zusammenarbeit von Pierre Kirschbaum1 unternommen, die Elektronen-
ausbeuten waren aber (noch) nicht ausreichend. Außerdem wurde in diesem Kapitel gezeigt, wie
durch gezielte Strukturierung der Anregungsgeometrie lokale Felderhöhungen erreicht werden
können, was für eine Vielzahl von Anwendungen interessant ist, z.B. die optische Nahfeldmikro-
skopie oder den Transport von Material auf der Oberfläche mit einer sogenannten plasmonischen
Pinzette (“Plasmonic Tweezer” [82, 111]).
Der letzte Teil dieser Arbeit behandelte die Anregung, Propagation und Fokussierung von
kurzreichweitigen Plasmonen (SR-SPPs). Es konnte beobachtet werden, dass diese SPP-Hybrid-
mode in sehr dünnen plasmonischen Materialien nur einen Bruchteil der Wellenlänge des “nor-
malen”, entkoppelten SPPs in diesem Material hat. Außerdem wurden die Gruppen- und Pha-
sengeschwindigkeiten von SR-SPPs mit vg,SR = 0,14c0 und vph,SR = 0,25c0 bestimmt, welche
ebenfalls deutlich kleiner ausfallen als bei SPPs in dicken plasmonischen Materialien. Es wurde
gezeigt, dass sich SR-SPPs analog zu SPPs fokussieren lassen. Durch die wesentlich kleinere
Propagationslänge der SR-SPPs, die nur wenige Mikrometer beträgt, sind dazu Kreisstrukturen
eines Durchmessers von ca. 2µm notwendig. An diesen Strukturen bildet sich ebenfalls eine ste-
hende Welle im Zentrum, die zur Folge hat, dass der Emissionsbereich der Elektronen zusätzlich
zu der ohnehin schon kurzen Wellenlänge der SR-SPPs nochmals verkleinert wird. Schlussend-
lich konnte durch Anregung mit 800nm-Licht ein Emissionsprofil mit einer Halbwertsbreite
von 90nm erreicht werden. Rechnet man aus dieser Breite des Emissionsprofils auf die Aus-
dehnung des elektrischen Feldes an dieser Stelle zurück, ergibt sich eine Fokussierung von ca.
1/7, was deutlich unter dem Abbe-Rayleigh-Kriterium für Licht liegt. SR-SPPs werden daher
als Kandidaten für die voranschreitende Miniaturisierung von Schaltkreisen und für die Super-
mikroskopie gehandelt. Zukünftige Messungen könnten andere Materialsysteme als Grundlage
haben, oder Kombinationen von verschieden dicken Materialien. Auch keilförmige Schichtdi-
ckenprofile sind denkbar, um zu untersuchen, wie die Wechselwirkung der elektrischen Felder
der Oberseite mit denen der Unterseite des plasmonischen Materials zustande kommt, bzw. wie
sie von der Schichtdicke abhängt. Auch Untersuchungen zur Photoemission der SR-SPPs stehen
noch aus, ob beispielsweise auch hier höhere Emissionsordnungen erreicht werden können.
Eine kurze Einführung in die Welt der plasmonischen Quanteneffekte wurde im letzten Ab-
1pierre.kirschbaum@uni-due.de
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schnitt dieser Arbeit gezeigt. Dieser beschäftigte sich mit der Spin-Bahn-Kopplung von (SR-)
SPPs, die an kreisförmigen Strukturen mit zirkular polarisiertem Licht angeregt wurden. Es wur-
de zunächst eine Möglichkeit gefunden, die Helizität des Laserlichts anhand des Verhaltens der
Phase von zirkularen SPPs zu bestimmen. Danach wurde diese Erkenntnis für die weitere Inter-
pretation der Messungen zur Spin-Bahn-Kopplung der SPPs genutzt. Anhand von Gittern, die
die Form einer archimedischen Spirale haben und anhand von segmentierten Spiralen konnte
die Spin-Bahn Kopplung beobachtet und topologische Ladungen bis zu q = 5 erreicht werden.
Diese Beobachtungen stellen jedoch nur einen Einstieg in dieses Thema dar, welches in Zukunft
weiter untersucht werden muss. Es wird zur Zeit an Messungen mit sehr viel größeren topologi-
schen Ladungen (q> 10) gearbeitet. Durch die Verwendung von größeren Kreisen mit vielfacher
Segmentierung für die entkoppelte SPP-Mode können große feldfreie Räume in Kreisstrukturen
erreicht werden, die von einen Ring sehr hoher Feldstärke umschlossen sind. Die Feldverteilung
in diesen Strukturen sind sehr komplex und geben daher viel Spielraum bei der Imagination ihrer
Anwendung. Es könnten damit zum Beispiel Nanopartikel in Rotation [150] oder Moleküle zur
Dissoziation gebracht werden oder Material auf der Oberfläche transportiert werden [73]. Au-
ßerdem ist das Thema Spin-Bahn-Kopplung von SPPs sehr interessant für das Forschungsgebiet
der “Magneto-Plasmonics” [6, 154].
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Anhang A
Zusätzliche Rechnungen
A.1 Die Bestimmungen des absoluten
Elektronenstroms bei der Photoemission
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Abbildung A.1: a Mittlerer Grauwert von LEEM-Bildern als Funktion des Emissionsstro-
mes der Elektronenkanone bei totaler Reflexion der Elektronen vor der Probe
(USTV = −5V). b Von der Probe abfließender Strom als Funktion des Emis-
sionsstromes der Elektronenkanone bei vollständiger Aufsammlung aller an-
kommenden Elektronen (USTV =+9V).
Diese Messung ist von Daniel Podbiel und Frank Meyer zu Heringdorf durchgeführt worden,
dieser Abschnitt ist in ähnlicher Weise in [131] zu finden. Die CCD-Kamera des PEEMs, die zur
Aufnahme der Mikroskopiebilder benutzt wird, konvertiert die auf das MCP auftreffenden Elek-
tronen in einen Helligkeitswert der proportional ist zur Anzahl der auftreffenden Elektronen.
Diese Anzahl ist wiederum proportional zur Anzahl der aus der untersuchten Oberfläche emit-
tierten oder reflektierten Elektronen. Geht man davon aus, dass keine Elektronen auf dem Weg
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durch das elektromagnetische Linsensystem des Mikroskops verloren gehen, z.B. durch Stöße
mit Restgas oder Einschläge auf die Wände der Vakuumkammer, kann die CCD-Helligkeit als
direktes Maß für die Anzahl der photoemittierten Elektronen dienen. Dazu führt man folgendes
Experiment durch: Zunächst benutzt man die am Mikroskop vorhandene Elektronenkanone um
die Probe bei verschiedenen Emisssionsströmen (durch die Wehnelt-Spannung einstellbar) zu
bestrahlen. Die Start-Voltage USTV der Probe ist dabei auf −5V gesetzt, was zur Folge hat, dass
die von der Elektronenkanone kommenden Elektronen weit vor der Probe reflektiert werden. So
verhindert man Wechselwirkungen des Oberflächenpotentials der Probe mit den Elektronen und
vor allem eine Absorption der Elektronen. Die bei einem Gesichtsfeldsdurchmesser von 5,15µm
aufgenommenen Bilder zeigen eine homogene Helligkeitsverteilung, deren mittlerer Grauwert
mit einer Belichtungszeit von 0,1s (Binning1 2× 2) zu jedem der jeweiligen Emissionsströme
bestimmt wird. Abbildung A.1 (a) zeigt, dass sich zwischen dem Grauwert der CCD-Kamera
und dem Emissionsstrom der Elektronenkanone ein linearer Zusammenhang ergibt. In einem
zweiten Experiment wird nun der Emissionsstrom der Elektronenkanone mit dem tatsächlich an
der Probe ankommenden Elektronenstrom vergleichen. Dazu wird die Probe auf eine Spannung
von USTV = +9V angelegt. Bei dieser Spannung kann man davon ausgehen, dass sämtliche an
der Probe ankommenden Elektronen aufgesammelt werden und zum Strom, der von der Pro-
be abfließt, beitragen. Höhere Spannungen würden das sicherlich ebenfalls gewährleisten, aber
auch zu einem höheren Leckstrom zwischen Probe und Objektivlinsenabschirmung führen. Um
möglichst keine Beiträge aus der Hochspannungselektronik der Probe zu bekommen wurde diese
Spannung mittels einer 9V-Blockbatterie im Hochspannungstank des Mikroskops realisiert und
der Strom der über den Massekontakt des Probenhalters abfließt mittels eines Pikoamperemeters
gemessen. Abbildung A.1 (b) zeigt die Auftragung des Probenstroms als Funktion des Emissi-
onsstroms der Kanone. Der Leckstrom ist nahezu konstant mit Ileak . 1nA und ist von allen
dargestellten Werten subtrahiert worden. Man erkennt, dass der Probenstrom für kleine Emissi-
onströme (. 2nA) linear ansteigt, bei etwa 2,5nA ein Maximum erreicht und für noch größere
Emissionsströme wieder linear, aber mit unterschiedlicher Steigung abfällt. Ein mögliche Erklä-
rung dafür ist, dass mit steigendem Emissionstrom die Anzahl der Elektronen im Elektronen-
strahl und damit die elektrostatische Abstoßung der Elektronen zunimmt. Ähnlich wie bei einem
Wehnelt-Zylinder verringert dieser Effekt den Elektronenstrom. In dem für diese Fragestellung
relevanten Bereich unter 1µA (vergl. (a)) spielt dies jedoch keine Rolle. Ein Emissionsstrom
von 0,5µA entspricht nach Abb. A.1 (b) einem Probenstrom von etwa 4,6nA. Der Elektronen-
strahl hat am Ort der Probe einen Durchmesser von etwa 65,7µm, was in einer anderen Mes-
sung bestimmt wurde. Daraus folgt, dass der (flächenmäßige) Anteil des Elektronenstroms der
im Gesichtsfeld mit dem Durchmesser von 5,15µm liegt, (5,15/65,7)2 = 0,0061445 beträgt
(Elektronenstrahl und Gesichtfeld werden als kreisförmig angenommen). Also verursacht ein
1Binning, engl. zu dt. Gruppierung, beschreibt das Zusammenfassen mehrerer Pixel eines digitalen optischen Sen-
sors, wie einer Digitalkamera, wodurch eine höhere Lichtempfindlichkeit erreicht wird.
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Gesichtsfeldstrom von 4,6nA · 0,0061445 = 28,26pA nach Abb. A.1 einen mittleren Hellig-
keitswert von 450cts (engl. Counts, z. Dt. Zählungen/Ereignisse) bei einer Belichtungszeit von
0,1s und Binning 2× 2. Daraus ergibt sich der Helligkeitswert pro Pixel von 1125cts. Per De-
finition entspricht eine Stromstärke von 1A einer Anzahl von 6,24151×1018 Elektronen pro
Sekunde. Daraus folgt, dass bei 28,26pA · 6,24151×1018 = 176,38×106 Elektronen pro Se-
kunde fließen. Der Laser hat eine Repetitionsrate von 80MHz, die Anzahl der Elektronen pro
Puls ist also 176,38×106/80×106 ≈ 2,2. Für die Umrechnung vom mittleren Grauwert G bei
einer festen Belichtungszeit tBL in die Anzahl der Elektronen pro Puls gilt schließlich:
#e−/Puls = 1,959×10−5 ·G/tBL. (A.1)
Damit kann dem arbiträren Werten für Photoemissionsausbeute bzw. der CCD-Helligkeit in
Abbildung 6.7 eine Anzahl von emittierten Elektronen pro Laserpuls zugeordnet werden.
A.2 Abschätzung der Elektronendichtevariation
durch SPPs
Diese Abschätzunh ist von Daniel Podbiel durchgeführt worden, dieser Abschnitt ist in ähnlicher
Weise in [131] zu finden. Angenommen die maximale, elektrische Feldstärke des Lasers an der
Oberfläche EL ≈ 108 V/m entspricht in etwa der Feldstärke des SPPs, ES ≈ 108 V/m, damit
berechnet sich die dielektrische Polarisation der SPPs zu
PS = ε0χES ≈−3×10−2 C/m2, (A.2)
mit χ ≈ −30 der Suszeptibilität nach [81] und ε0 der elektrischen Feldkonstante. Für die
Dipollänge, also die räumliche Verschiebung der Ladungen, wird die halbe SPP-Wellenlänge
angenommen d = λSPP/2≈ 400nm. Daraus folgt für die Polarisationsladunsdichte
QPol =
PS
d
=
2PS
λSPP
≈−7×104 C/m−3 ≈−4×1023e−/m−3. (A.3)
Der Wert für die Elektronendichte des Leitungsbands beträgt
nL =
ρAgNA
MAg
≈ 6×1028e−/m−3, (A.4)
für die Werte der Dichte ρAg = 10,49g/cm3 und der molaren Masse MAg = 107,78g/mol
von Silber. NA = 6,022×1023 mol−1 ist die Avogrado-Konstante. Selbst bei einer starken Fo-
kussierung der SPPs mit einem Verstärkungsfaktor von 10 und EFokusSPP ≈ 1×109 V/m, liegt die
Elektronendichtevariation immer noch im Promillebereich.
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